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Introduction
L
es premières applications fondées sur l’interaction laser-matière sont apparues en
même temps que la conception du premier laser dans les années 1960 [1]. Il a
fallu cependant attendre l’avènement de sources laser plus stables, tels que les lasers
Nd :YAG dans les années 1970, pour que ces applications connaissent un formidable
essor : ces applications concernent aujourd’hui de nombreux domaines, tels que la
synthèse de couches minces assisté par laser (PLD) [2, 3], les applications médicales
telles que la microchirurgie [4–7], l’usinage [8, 9] et l’analyse physico-chimique des
matériaux [10–12]. C’est dans le cadre de cette dernière application que s’inscrit
cette étude.
La technique LIBS (acronyme de Laser-Induced Breakdown Spectroscopy, ou en
français Spectrométrie d’Emission Optique du Plasma Produit par Laser) consiste
à déterminer la composition chimique d’une cible en focalisant un faisceau laser
impulsionnel sur celle-ci, de sorte que la valeur de l’éclairement au niveau du point
de focalisation (en général quelques GW.cm-2) soit suffisamment élevée pour vapo-
riser cette cible. Pour une impulsion de l’ordre de la nanoseconde (cas des lasers
Nd :YAG), la vapeur formée interagit avec l’impulsion incidente pour créer un
plasma, qui émet un rayonnement caractéristique de sa composition. Ce rayonne-
ment est donc analysé par spectrométrie optique afin de déterminer la composition
de la cible.
Cette technique possède de nombreux avantages : les matériaux analysés peuvent
être de toute nature (matériaux organiques, métaux, isolants) et sous toutes les
phases (solide, liquide, gazeux, aérosol). Elle ne nécessite pas de préparation de
l’échantillon cible et peut être mise en oeuvre à distance (aucun contact entre
cette cible et l’analyseur). Elle est quasi non-destructive, la matière évaporée ne
représentant que quelques µm3. Enfin elle peut être utilisée dans tout type de condi-
tions environnementales, dans le vide ou dans un gaz ambiant à différentes pressions.
L’optimisation du signal servant à l’analyse chimique de la cible dépend de la
connaissance de certaines propriétés du plasma, telles que la densité électronique,
la température et la quantité de matière ablatée. Ces propriétés sont cependant
difficiles à mesurer expérimentalement. De plus, la possibilité d’appliquer la LIBS
dans diverses conditions expérimentales implique qu’il existe un grand nombre de
paramètres influençant les propriétés du plasma. Divers résultats publiés dans la
littérature ont notamment mis en évidence l’influence, sur les propriétés du plasma,
de la longueur d’onde [13], de la durée d’impulsion [14], de la composition de la
cible [15] et de la nature et de la pression du gaz ambiant [16–18]. L’optimisation du
signal LIBS, et ce quelles que soient les conditions expérimentales, nécessite donc
d’une part de mieux comprendre les phénomènes physiques régissant l’interaction
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laser matière, et d’autre part de connaître et maîtriser l’influence de ces paramètres.
L’une des solutions les plus séduisantes pour atteindre ces deux objectifs est
une étude fondée sur le couplage de la modélisation numérique avec les mesures
expérimentales. La modélisation donne accès à toutes les propriétés du plasma, à
différentes positions et différents temps d’expansion. Elle permet ainsi de déterminer
le lien entre ces propriétés et le signal émis, et même, pour des schémas numériques
plus évolués, de décrire le spectre lumineux émis par le plasma [19]. De plus, l’uti-
lisation d’un modèle présente l’avantage de mettre en évidence les paramètres clés
influençant les propriétés du plasma plus facilement que les mesures expérimentales.
Par exemple, la modélisation rend l’étude de l’effet de la durée d’impulsion laser sur
les propriétés du plasma plus pratique et facile (la modification d’une seule variable
suffit), alors que cela nécessite expérimentalement de changer la source d’ablation, ce
qui est souvent impossible. Il est ainsi possible de déterminer, préalablement aux
mesures, dans une application donnée, les conditions expérimentales optimales qui
maximisent l’amplitude du signal LIBS. La modélisation éviterait donc de recourir
à de nombreuses expériences menées en ce sens.
Depuis ces vingt dernières années, de nombreux schémas numériques ont été dé-
veloppés pour modéliser l’interaction laser-matière. Un grand nombre de ces modèles
ne sont cependant valides que dans des conditions expérimentales restreintes (basse
pression [20], éclairement faible qui n’induit pas la formation d’un plasma [21–23]).
S’ajoutent à cette restriction le fait que la plupart n’ont pas l’utilité de décrire
l’intégralité du processus d’interaction laser-matière : dans le domaine de la découpe
laser, il n’y a pas de formation du plasma et les modèles développés ne s’intéressent
qu’au chauffage de la cible. Dans le domaine de la croissance de couches minces
par laser (PLD), les modèles developpés permettent généralement de calculer la
composition du plasma et l’interaction plasma-gaz ambiant afin de déterminer la
composition des couches minces synthétisées dans des conditions expérimentales
particulières. En général, un inconvénient inhérent à ces codes est l’utilisation de
conditions initiales (quantité de matière, vitesse, densité, température, . . .) définies
de façon plus ou moins arbitraire sous la forme de paramètres ajustables. Plus
récemment, plusieurs modèles prometteurs, incluant de nombreux phénomènes, ont
été développés pour l’ablation laser en régime nanoseconde : l’un des modèles les
plus complets a été développé par A. Bogaerts et al. [24]. A. Bogaerts a présenté
une étude paramétrique très complète de l’interaction laser-matière, en mettant no-
tamment en évidence l’influence, sur la dynamique du plasma, des propriétés de la
cible [15], des caractéristiques de la source laser servant à l’ablation de matière [25],
et du gaz ambiant utilisé [26]. Les résultats issus de son modèle constitue une solide
référence dans le domaine de l’interaction laser-matière, particulièrement dans le
domaine de la LIBS.
Dans ce contexte, l’objectif de cette thèse est d’étudier les plasmas produits par
laser expérimentalement et à l’aide d’un modèle numérique 1D, que j’ai developpé
spécialement pour l’étude de l’interaction laser-matière, en régime nanoseconde,
pour des cibles métalliques. Les conditions expérimentales seront des conditions
utilisées habituellement dans les applications LIBS. A la différence du modèle de
A. Bogaerts, pour lequel la longueur d’onde du laser d’ablation est 266 nm, nous
étudions l’interaction laser-matière à 532 nm. De plus, le schéma numérique utilisé
pour modéliser l’expansion du plasma s’appuie, dans notre modèle, sur une for-
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mulation lagrangienne des équations d’Euler (alors que Bogaerts a développé un
schéma eulérien type Godunov), ce qui constitue en partie l’originalité de ce travail.
Il existe en effet très peu de schémas s’appuyant sur cette formulation, alors qu’elle
est adaptée pour suivre la position de l’interface entre la matière ablatée et le gaz
ambiant au cours du temps. De plus, elle est naturellement anti-diffusive, c’est-à-dire
qu’il ne peut y avoir de diffusion de masse artificielle (c’est-à-dire résultant de la
discrétisation des équations) entre matière ablatée et gaz ambiant. Cette diffusion
artificielle, caractéristique de nombreux schémas couramment utilisés en ablation
laser, présente l’inconvénient de réduire la précision souhaitée sur le calcul des pro-
priétés du plasma. Elle peut être réduite en diminuant drastiquement la résolution
du maillage et le pas de temps, au prix d’un temps de calcul extrêmement long.
L’approche lagrangienne permet de se défaire de tous ces inconvénients.
Le schéma developpé permet de modéliser le chauffage du matériau par laser,
l’évaporation, l’expansion de cette vapeur et la formation d’un plasma résultant de
l’absorption de l’énergie de l’impulsion laser incidente dans la vapeur. En parallèle,
j’ai développé un banc expérimental afin d’observer la formation et l’expansion du
plasma, la formation de l’onde de choc, l’écrantage du faisceau laser par le plasma
et la profondeur ablatée au niveau de la cible. Les résultats expérimentaux obtenus
permettent en premier lieu de vérifier la validité du modèle numérique, en s’assurant
de la concordance des résultats numériques avec les observations expérimentales.
Lorsque le modèle est en partie validé, il peut être utilisé pour mettre en évidence
l’influence d’un paramètre particulier sur la dynamique du plasma. En LIBS, de
nombreux travaux ont tenté de déterminer l’influence du gaz ambiant sur les pro-
priétés du plasma et sur le signal mesuré pour l’identification chimique [16, 27, 28].
Cette double approche expériences/modélisation est donc utile pour progresser dans
la compréhension de l’influence du gaz ambiant sur la dynamique du plasma.
Le manuscrit est divisé en cinq parties distinctes :
Le premier chapitre décrit les phénomènes physiques régissant l’ablation laser
d’une cible métallique par une impulsion nanoseconde dans un gaz ambiant. Cette
description s’accompagne des équations caractéristiques de chaque phénomène, ainsi
que les hypothèses qui ont été posées pour l’utilisation de ces équations.
Le deuxième chapitre présente en détail le montage expérimental utilisé pour
étudier les plasmas produits par laser. Cette partie présente également les propriétés
des échantillons utilisés, qu’il est nécessaire de connaître pour la résolution des
équations relatives à chaque phénomène.
Le troisième chapitre décrit le schéma numérique construit pour la modélisation
des plasmas produits par laser.
Le quatrième chapitre présente les résultats expérimentaux, qui seront systéma-
tiquement comparés aux résultats numériques.
Enfin, le cinquième chapitre présente une application du modèle à la mise en
évidence de l’influence du gaz ambiant sur les propriétés du plasma.
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C
e chapitre décrit les processus physiques régissant l’interaction laser-matière
en régime nanoseconde. Les équations décrivant le chauffage du matériau par
laser, l’évaporation et l’expansion de la matière, et la formation du plasma sont
présentées. Les approximations et simplifications qui ont été faites pour utiliser une
forme particulière de ces équations sont également présentées.
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1.1 Chauffage d’un matériau sous irradiation laser nano-
seconde
1.1.1 Modélisation de l’absorption d’une impulsion laser par un métal
Pour des lasers impulsionnels dont la durée d’impulsion est de l’ordre de quelques na-
nosecondes, l’interaction laser-métal peut être considérée comme un processus ther-
mique [1–3]. Les électrons libres dans la bande de conduction absorbent l’énergie de
l’impulsion laser par Bremsstrahlung inverse. Aux premiers instants de l’interaction,
les électrons présentent un fort déséquilibre thermique avec le réseau, mais l’équilibre
thermique est atteint par relaxation électron-phonon au bout d’une durée de l’ordre
de quelques picosecondes (τe−i ≈1-10 ps). Au regard d’une impulsion nanoseconde,
il est justifié de supposer que ce transfert d’énergie est instantané et qu’un équilibre
thermique est établi à chaque instant dans le métal. Par conséquent, la distribution
en température dans le métal peut être décrite par une température unique T = Te,
où Te est la température des électrons.
La variation de température dans le métal est alors décrite par l’équation de la cha-
leur à une température. En toute rigueur, l’équation de la chaleur à trois dimensions
doit être résolue pour connaître le champ de température dans la cible. Cependant,
il est raisonnable de supposer que la diffusion de la chaleur est uni-dimensionnelle
lorsque le diamètre de la tache laser φ est très grand devant la profondeur de diffusion
zth ≈
√
2ξτ , avec ξ et τ la diffusivité du métal et la durée d’impulsion du laser. Pour
nos conditions expérimentales, τ = 5 ns amène zth ≈ 2 µm, alors que le diamètre de
la tache laser au niveau de la surface est φ = 1,3 mm. La résolution de l’équation
de la chaleur à une dimension est donc suffisante pour modéliser la diffusion de la
chaleur dans le matériau. Cette équation s’écrit :
ρ(T )Cp(T )
∂T (z, t)
∂t
=
∂
∂z
(
κ(T )
∂T
∂z
)
+ α(z) (1− Rf (T ))  I(z, t) (1.1)
ρ est la masse volumique de la matière constituant la cible, Cp la capacité thermique
massique et κ la conductivité thermique. Le 2nd terme à droite de l’égalité est un
terme source qui traduit l’absorption du faisceau laser dans la cible. I(z, t) représente
la valeur de l’intensité laser à la profondeur z et au temps t, Rf (T ) est le coefficient
de réflexion et α le coefficient d’absorption linéique du métal. I(z,t) est calculée par
l’équation de Beer-Lambert [3] :
I(z, t) = I0(t)  exp
(
−
∫ z
0
α(T )dz
)
(1.2)
où I0(t) représente la valeur de l’intensité laser en surface de l’échantillon. Cette
équation traduit que près de 90 % de l’énergie laser est absorbée sur une distance
δopt = 2/α appelée longueur de pénétration optique ou encore épaisseur de peau.
Dans l’équation (1.1), nous avons négligé le mouvement de l’interface liquide-gaz dû
à l’évaporation, car la vitesse de récession de la surface est très faible par rapport
à la vitesse de diffusion de la chaleur dans le matériau [1]. Cette équation décrit
les variations de température aussi bien dans la phase solide que dans la phase liquide.
Lorsque la température de la cible approche la température d’ébullition, il y a
ablation de matière. Ce mécanisme est présenté dans la section suivante.
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1.1.2 Evaporation de la cible et condensation de la matière ablatée.
Deux processus peuvent avoir lieu en surface de cible : l’évaporation et la conden-
sation de matière. L’évaporation est un passage progressif de l’état liquide à l’état
gazeux. La condensation est le processus inverse. Lorsqu’il existe un volume libre
au-dessus d’un liquide, une fraction des molécules et atomes composant ce liquide
passe toujours dans la phase gazeuse. Ce passage dépend de la pression de vapeur
saturante, c’est-à-dire la pression à laquelle la phase gazeuse d’une substance est en
équilibre avec sa phase liquide. Lorsque la pression partielle de la vapeur Pvap est
inférieure à la pression de vapeur saturante Ps, une partie des molécules s’évaporent
jusqu’à ce que Pvap = Psat (condition de saturation). Ce passage nécessite de fournir
une certaine quantité d’énergie Q(T), appelée chaleur latente d’évaporation, afin de
casser les liaisons entre particules dans la phase liquide. Ce mécanisme est illustré
sur la figure 1.1. Lorsque Pvap > Psat la vapeur condense spontanément en surface
de la cible jusqu’à ce que la conditon de saturation soit rétablie.
Fig. 1.1 - Modélisation de l’évaporation dans le cas d’une impulsion de largeur τ = 150 ps
et d’une fluence de 61 J.cm−2. Résultats obtenus à t = 150 ps et t = 225 ps après le début
de l’impulsion (résultat extrait de [4])
La pression de vapeur saturante dépend exclusivement de la température. Elle
est déterminée dans notre configuration par la température de surface de la cible Ts,
suivant la loi de Clapeyron [5] :
Q(Ts) = Ts (vg − vl) dp
dT
∣∣∣∣
T=Ts
(1.3)
vl, vg représentent les volumes massiques des phases liquide et gazeuse, la quantité
dp/dT représente la dérivée totale de la courbe d’équilibre p(T) entre les deux phases
liquide et vapeur. Lorsque la vapeur est supposée être un gaz parfait, en supposant
que vl  vg et que Q est indépendante de la température, cette loi se réduit à :
Psat(Ts) = PATM exp
[
Q
R
(
1
TB
− 1
Ts
)]
(1.4)
PATM = 10
5 Pa est la pression atmosphérique et TB est la température d’ébullition.
A T = TB , la pression de vapeur saturante est égale à la pression atmosphérique.
La condition de saturation traduit l’équilibre entre la phase vapeur et la phase
liquide : le flux de particules évaporées est égal au flux de particules condensées
en surface du matériau. Pour qu’il y ait ablation de matière, le flux de particules
évaporées doit devenir plus grand que celui de particules condensées : ce déséquilibre
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a lieu dans le cas de l’ablation laser dans un gaz ambiant, car l’absorption de
l’énergie du faisceau laser dans la cible induit une augmentation de la température
de surface, et donc de la pression de saturation. L’évaporation se poursuit tant que
la condition de saturation n’est pas respectée.
La vapeur formée s’expand dans le demi-espace au-dessus de la cible. La dis-
tribution des vitesses des particules est alors décrite par une distribution demi-
Maxwellienne [5]. Sur une distance de quelques libres parcours moyens s’établit une
zone hors-équilibre appelée couche de Knudsen dans laquelle les particules évapo-
rées effectuent suffisamment de collisions pour que leur distribution de vitesse évolue
vers une Maxwellienne. Cette situation est illustrée sur la figure 1.2.
Fig. 1.2 - Schéma monodimensionnel simplifié de la couche de Knudsen et représentation
des fonctions de distribution de vitesse des particules dans cette couche.
La couche de Knudsen représente une discontinuité dans les grandeurs hydro-
dynamiques (e, v, ρ, P). Une approche cinétique permet de lier les propriétés de la
surface aux propriétés du fluide en sortie de couche de Knudsen [6–13], sous la forme
d’un système d’équations, appelée relations de saut. En supposant que la vapeur est
un gaz parfait monoatomique, ces relations s’écrivent de la façon suivante :
m =M 
γ
2
= vK 
(
2 kB TK
mv
)
−1
(1.5)
TK
Ts
=


√
1 + pi
(
γ − 1
γ + 1
m
2
)2
−√piγ − 1
γ + 1
m
2


2
(1.6)
ρK
ρs
=
√
Ts
TK
[(
m2 +
1
2
)
em
2
erfc(m)− m√
pi
]
+
1
2
Ts
T
[
1−√pim em2erfc(m)
]
(1.7)
β =
[(
2m2 + 1
)−m
√
piTs
TK
]
exp
(
m2
) ρs
ρK
√
Ts
TK
(1.8)
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ρKvK
(
eK +
PK
ρK
)
= ρs
2 kB Ts
mv
√
kB Ts
2pimv
+ βρK
kB
mv
TK
√
kB TK
2pimv
[
m
(
m2 +
5
2
)√
pi erfc(m)
− (m2 + 2) exp (−m2)]
(1.9)
Dans les équations (1.6)-(1.9), et dans toute la suite de ce manuscrit, les grandeurs
indicées ’K’ décrivent les propriétés de l’écoulement en sortie de couche de Knudsen.
TK, vK et eK représentent respectivement la température, la vitesse et l’énergie
totale du fluide. mv représente la masse atomique de la cible. γ est le rapport des
capacités thermiques à pression et à volume constants : dans le cas d’un gaz parfait
monoatomique, γ = 5/3. kB est la constante de Boltzmann. m est le nombre de
Mach réduit, qui est lié au nombre de Mach par la relation (1.5). La fonction erreur
complémentaire, notée erfc, est définie par :
erfc(x) =
2√
pi
∫ +∞
x
e−u
2
du (1.10)
La densité de vapeur saturante ρs est donnée par la loi des gaz parfaits :
ρs =
Psat
kB Ts
mv (1.11)
Les relations (1.6)-(1.9) fournissent trois équations et cinq inconnues [Ts, TK,
ρK, eK , M]. Une relation supplémentaire fournit la valeur du nombre de Mach en
sortie de couche de Knudsen en fonction de la pression partielle de vapeur PK . Cette
relation, extraite des travaux de Gusarov et al., a été établie en résolvant l’équation
de Boltzmann avec un terme collisionel introduit par la théorie de Bhatnagar, Gross
et Krook [14–17]. Cette relation s’écrit :
M =
1− (PK/Ps)−0.275
1− p−0.2750
(1.12)
où p0 = 0.20742 est le rapport des pressions au point sonique. Dans les réfé-
rences [6, 13], il a été prouvé que la vitesse d’éjection de la matière ablatée vK
ne peut pas dépasser la vitesse du son en sortie de couche de Knudsen. L’écoulement
est alors nécessairement subsonique : M 61.
Enfin, la dernière relation est donnée par la condition de Stefan en z = 0. Les par-
ticules évaporées emportent une partie de l’énergie du matériau absorbée pendant
le chauffage laser. La condition de Stefan traduit la conservation de l’énergie à l’in-
terface liquide-vapeur : l’apport d’énergie par conductivité thermique dans la phase
liquide doit compenser l’énergie perdue due à l’évaporation des particules. Cette
condition s’écrit [2] :
κ
dT
dz
∣∣∣∣
z=0
= ρKvK
(
Q+ eK +
PK
ρK
)
, vK > 0 (1.13)
Lorsque la pression partielle de vapeur devient supérieure à la pression de vapeur
saturante donnée par (1.4), la vapeur condense en surface de la cible. La théorie de
la couche de Knudsen n’est pas applicable dans le régime de condensation, et les
relations de saut sont remplacés par d’autres conditions qui traduisent la saturation
de la vapeur. Ainsi, la température TK est calculée par la relation de Clapeyron :
TK =
(
1
TB
− R
Q
× ln
[
PK
PATM
])
−1
; (1.14)
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La densité de vapeur qui condense est donnée par la loi des gaz parfaits :
ρK =
PK
kBTK
mv (1.15)
où mv est la masse atomique de la vapeur. La vitesse et l’énergie de cette vapeur
s’écrivent respectivement :
vK = M
γkBTK
mv
(1.16)
eK =
v2K
2
+ γ
PK
(γ − 1) ρK (1.17)
où M est le nombre de Mach caractéristique de la vapeur condensée. Ce nombre est
lié à la pression partielle de vapeur PK par la relation [15] :
M = −1− (Ps/PK)
y
1−Υy (1.18)
où l’exposant y et Υ sont des fonctions du rapport ln(TK/Ts), dont quelques valeurs
sont données dans le tableau 1.1 et dont les variations sont représentées sur la figure
1.3 [15] .
Tab. 1.1 - Dépendance dey et Υ en fonction de ln(TK/Ts) pour l’équation (1.18)
ln(TK/Ts) α I0
ln(0.1) 0.19 0.028571
ln(0.2) 0.223 0.042105
ln(0.5) 0.275 0.06
ln(1) 0.255 0.07403
ln(2) 0.17 0.08496
ln(4) 0.06 0.087719
ln(10) -0.075 0.078678
Contrairement à l’évaporation, il est théoriquement possible que la condensation
ait lieu en régime supersonique [18].
Ce raisonnement utilise également la condition de Stefan pour calculer la tem-
pérature de surface. Les particules condensées déposent de l’énergie en surface, et la
température de surface doit alors augmenter. Sous l’hypothèse que toutes les parti-
cules arrivant à la surface du matériau condensent, la condition de Stefan s’écrit [7] :
κ
dT
dz
∣∣∣∣
z=0
= ρKvK
(
eK +
PK
ρK
)
, vK 6 0 (1.19)
La section suivante est consacrée à la description de la phase gazeuse.
1.2 Expansion du Plasma
Il existe trois grandes catégories de modèles permettant de calculer l’évolution des
propriétés de la matière ablatée : les codes cinétiques, les codes hydrodynamiques
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Fig. 1.3 - Représentation des fonctions y et Υ et fonction du terme ln(TK/Ts)
(ou fluides) et les codes hydrides mêlant ces deux approches. Dans le premier cas, la
matière est composée de nombreuses particules dont les populations dans l’espace
des vitesses sont décrites par une fonction de distribution, solution d’une équation
cinétique. Ces codes permettent de décrire la trajectoire de particules individuelles
ainsi que les nombreuses collisions qu’elles effectuent dans la phase gazeuse. Ces
modèles donnent généralement des résultats précis mais pour des temps de calcul
généralement trop longs, car dépendants fortement du nombre de particules mises en
jeu. Les codes hydrodynamiques sont beaucoup moins coûteux en temps de calcul,
et beaucoup plus souples pour la résolution des équations. Ils permettent une des-
cription macroscopique du milieu à l’aide d’un nombre fini de grandeurs moyennes
(e, v, ρ, P), qui sont obtenues en prenant les moments de l’équation de Boltzmann.
De bons accords entre les résultats numériques et les résultats exprimentaux ont été
reportés dans la littérature [19, 20].
La condition de validité de l’approche fluide s’écrit : L  l, où L est la longueur
caractéristique du gradient de densité, et l le libre parcours moyen des particules
composant ce système [21]. Dans un plasma partiellement ionisé, ces particules sont
des électrons, des ions de charges différentes (Z > 1) et des atomes neutres. Pendant
la phase d’expansion du plasma, le libre parcours moyen est donné par [22] :
l = τe,ivth (1.20)
où vth =
√
8 kB T/pi me est la vitesse thermique moyenne des électrons, avec T la
température du plasma. Le temps caractéristique de collisions est donné en première
approximation par la formule de Spitzer pour un gaz totalement ionisé [23] :
τei =
(
4pi0
e2
)2 3m1/2 (kBT )3/2
4
√
2piZ¯ne ln(Λ)
(1.21)
où Z¯ est le degré moyen d’ionisation, ne la densité électronique et ln(Λ) le logarithme
coulombien [22]. En l’absence d’onde de choc interne (nous n’en avons pas observée
dans le plasma pour les conditions expérimentales présentées dans ce manuscrit),
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il n’y a pas de brusque variation de la densité et la longueur L représente alors la
longueur du plasma. Un ordre de grandeur de τe,i est calculé dans le cas de l’ablation
laser de cuivre dans une atmosphère d’argon à 1 atm, avec les conditions d’irradia-
tion données dans le chapitre 2. Cet ordre de grandeur est calculé en utilisant la
valeur maximale de température dans le plasma. A 100 ns, nous avons T = 20000
K, ne ≈ 1025 m−3, Z¯ = 1 et ln(Λ) ≈ 5. Le libre parcours moyen (1.20) vaut alors 25
nm, ce qui bien plus faible que la longueur L valant 1 mm. Il est donc raisonnable
d’utiliser l’approche hydrodynamique pour décrire la dynamique de la phase gazeuse
dans nos conditions expérimentales.
Dans l’approche hydrodynamique, des lois de conservation sont utilisées pour
décrire les propriétés de la vapeur et du gaz ambiant. Ces lois sont présentées dans
la partie suivante.
1.2.1 Caractérisation de la vapeur : équations de conservation
Par analogie avec la diffusion de la chaleur dans le matériau, l’expansion du plasma
peut être décrite de façon unidimensionnelle tant que sa dimension, dans la direction
de propagation du laser, reste très petite par rapport au diamètre de la tache laser en
surface de la cible. Les propriétés (ρ, v, e) de la vapeur et du gaz ambiant sont décrites
par les lois de conservation à une dimension, qui s’écrivent, dans la représentation
eulérienne [24] : 

∂tρ+ ∂z (ρv) = 0,
∂t (ρv) + ∂z
(
ρv2 + p
)
= 0,
∂t (ρe) + ∂z (ρve+ pv) = ∂t (ρesources, pertes) .
(1.22)
∂t (ρesources, pertes) est un terme source d’énergie qui sera explicité par la suite. P
est la pression du fluide et est donnée par la loi d’état de ce fluide. Cette loi sera
exposée dans la partie suivante.
La représentation eulérienne possède l’avantage de travailler dans le repère du
laboratoire pour lequel les paramètres décrivant le plasma dépendent du temps
et des coordonnées d’espace fixe. Cette formulation est très intuitive en physique
expérimentale, car la mesure des propriétés des plasmas ou plus généralement des
fluides est réalisée à l’aide de capteurs ou diagnostics qui sont généralement fixes
dans le repère du laboratoire. Cependant, nous allons utiliser dans ce travail la
formulation lagrangienne des équations d’Euler.
Dans cette représentation, l’étude de la dynamique de particules de matière dis-
crètes, appelées particules fluides permet de restituer les trajectoires des particules
en fonction de l’espace et du temps. Cette représentation est particulièrement utile
pour suivre l’évolution de surfaces de discontinuité séparant des masses de fluides
distinctes. L’expansion d’une vapeur métallique dans un gaz ambiant induit jus-
tement la formation d’une surface de discontinuité, tant que les phénomènes de
diffusion de masse entre cette vapeur et ce gaz ambiant restent négligeables par
rapport à l’expansion. Dans le chapitre 1.2.3 seront exposées les raisons qui ont
conduit à négliger les effets de diffusion dans le système 1.22.
Les équations de conservation sont écrites pour un ensemble de particules dis-
crètes dont la masse est conservée naturellement au cours du temps. En effet, la
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variation de masse d’une particule fluide délimitée par les interfaces aux positions
z1(t) et z2(t) s’écrit [21] :
dm
dt
=
d
dt
∫ z2(t)
z1(t)
ρ(z, t)dz
=
∫ z2(t)
z1(t)
∂ρ
∂t
dz + ρv(z2)− ρv(z1)
=
∫ z2(t)
z1(t)
∂ρ
∂t
dz +
∫ z2(t)
z1(t)
∂ (ρv)
∂z
dz
=
∫ z2(t)
z1(t)
[
∂ρ
∂t
+
∂ (ρv)
∂z
]
dz = 0
Dans le raisonnement précédent, v représente une vitesse. Ce résultat montre que,
de façon analogue à la représentation eulérienne qui utilise des coordonnées d’espace
fixe pour la description des fluides, il est pertinent d’utiliser en représentation lagran-
gienne la variable de masse m et sa différentielle ∂m = ρ ∂z (en 1D). Les équations
de conservation s’écrivent dans cette représentation [24] :


dtτ − ∂mv = 0,
dtv+ ∂mp = 0,
dte+ ∂m (pv) = ∂tesources, pertes
(1.23)
La dérivée dt = ∂t + v ∂z est appelée dérivée particulaire ou dérivée matérielle. La
première équation est équivalente à l’équation de conservation de la masse exprimée
en terme du volume spécifique τ = 1/ρ. Le terme source ∂tesources, pertes englobe
plusieurs phénomènes tels que l’absorption de l’énergie laser et l’émission lumineuse
de la vapeur. Ce terme sera décrit dans la section 1.3.
Dans le chapitre 3 sera utilisée la notation vectorielle du système (1.23). Celle-ci
s’écrit, en notant U = (τ, v, e)T , Ψ = (p, −v)T et S = (0, 0, ∂tesources, pertes)T :
∂tU + ∂m
(
MΨ
−12 (Ψ,MΨ)
)
= S (1.24)
où M =
(
0 1
1 0
)
∈ R2×2.
La résolution des équations d’Euler nécessite de connaître la loi d’état du fluide
considéré. Cette loi est présentée dans la section suivante.
1.2.2 Choix de la loi d’état
Nous considérons que la vapeur et le gaz ambiant sont des gaz parfaits monoato-
miques. Leur loi d’état est donc celle des gaz idéaux [5] :
p = (γ − 1) ρ (e− u2/2) = ρ R
M
T (1.25)
avec γ le rapport des capacités thermiques à pression constante et à volume constant,
R = 8.31 J/mol/K la constante des gaz parfaits, M et T sont respectivement la
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masse molaire et la température du gaz.
Nous vérifions par le calcul que cette équation d’état n’est pas trop simpliste.
Le modèle du gaz parfait s’applique dans le cas d’un gaz dont les particules n’in-
teragissent pas entre elles en dehors des chocs et dont la taille (le diamètre d dans
l’approximation de sphères) est négligeable par rapport à la distance intermoléculaire
moyenne r0 ∝ n−1/3 (n est la densité (m-3) du gaz). Ce modèle est une simplification
du modèle du gaz réel, pour lequel ces deux hypothèses ne sont pas valides. La loi
d’état d’un gaz réel est décrite par une loi de type Van der Waals. Cette loi s’écrit [5] :
P =
ρ R T
M − ρ b −
aρ2
M2
(1.26)
b et a sont deux paramètres constants caractéristiques du gaz qui permettent de
tenir compte respectivement du diamètre des particules et des interactions dans le
gaz. Dans le cas du cuivre, a ≈ 2.9 J.m3.mol-2, et b ≈ 1,4.10-5 m3/mol. [25]
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Fig. 1.4 - Comparaison entre les équations d’état du gaz parfait (en points) et du gaz réel
(en traits pleins) pour différentes températures.
La figure 1.4 propose une comparaison entre la loi des gaz parfaits et la loi de
Van der Waals classique pour différentes températures. La gamme de masse volu-
mique a été choisie en fonction des valeurs qui ont été calculées dans le modèle par
les équations d’Euler. Le résultat confirme que ces deux lois donnent des résultats
similaires dans le cas d’un gaz dilué (pour ρ faible, de l’ordre de 10 à 200 kg.m-3)
quelle que soit la température. L’écart entre les deux lois, lorsque la masse volumique
est élevée, est plus grand à plus haute température. Cet écart reste relativement
acceptable, de l’ordre de 8 % pour T = 80 000 K à ρ = 500 kg.m-3. L’utilisation de
la loi des gaz parfaits est donc raisonnable pour les valeurs des propriétés du plasma
rencontrées dans cette étude.
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La forme des équations d’Euler dans le système (1.22) repose sur l’hypothèse
que tout terme de diffusion pour la masse, la quantité de mouvement et l’énergie a
été négligé. Cette hypothèse est justifiée dans le paragraphe suivant.
1.2.3 Diffusion de masse - Viscosité - conduction thermique du plasma
L’expansion de la vapeur très dense au dessus de la surface, aux énergies considérées
dans les expériences, induit l’effet chasse-neige sur les 100 premières nanosecondes :
les collisions entre les particules lourdes de la vapeur de cuivre et des particules
légères du gaz ambiant (pour l’hélium et l’argon) impliquent que le gaz ambiant
est repoussé par la vapeur sans possibilité de mélange entre les deux entités. Les
échanges thermiques et massiques, et les effets visqueux entre ces deux entités restent
minoritaires par rapport à l’effet d’expansion induit par l’effet chasse-neige. Il existe
donc une interface bien delimitée entre la vapeur et le gaz ambiant, dont la position
en fonction du temps peut aisément être suivie dans la représentation lagrangienne.
C’est l’un des principaux arguments qui a conduit à utiliser ce type de représentation.
Le faible effet de ces processus par rapport à l’expansion de la vapeur peut être mis
en évidence en comparant les temps caractéristiques de chaque processus par rapport
au temps d’étude des plasmas, soit 100 ns. La comparaison est faite pour la viscosité,
mais un raisonnement similaire peut être conduit pour la conductivité thermique ou
la diffusion massique (voir par exemple la référence [20] pour la diffusion de masse).
Le gaz ambiant est l’argon. La théorie cinétique des gaz fournit une relation entre la
viscosité cinématique ζ et la vitesse des particules considérées [26] :
ζ =
1
3
dlpmv¯ (1.27)
où dlpm est le libre parcours moyen des particules, c’est-à-dire la distance moyenne
entre deux collisions, et v¯ la vitesse moyenne des particules. Cette vitesse moyenne,
ainsi que le libre parcours moyen s’écrivent :
v¯ =
√
8 kB T
pi mCu
(1.28)
dlpm =
v¯
νCu−Ar
(1.29)
où T est la température du milieu, mCu la masse atomique du cuivre, νCu−Ar est la
fréquence de collision entre les atomes de cuivre et d’argon. Cette fréquence s’écrit
νCu−Ar = nAr  σCu-Ar  v¯Cu, où nAr est la densité de particules d’argon et σCu-Ar est
la section efficace de collision entre les particules de cuivre et d’argon.
L’analyse dimensionnelle du coefficient ζ montre qu’il s’exprime en m2/s. Le temps
caractéristique du phénomène de viscosité est donné par :
τ =
S
ζ
(1.30)
où S est la valeur de la surface de l’interface de contact entre la vapeur et le gaz
ambiant.
Une application numérique pour un temps de l’ordre de 100 ns est proposée dans
ce paragraphe, à partir de données collectées dans la littérature et des résultats
numériques obtenus dans le chapitre 4. La section efficace de collision σCu-Ar est
donnée, dans le modèle de type sphères dures, par la relation σCu-Ar = pid
2/4, où d
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est le diamètre d’un atome de cuivre (d ≈ 1,4.10-11 m [27]). A t = 100 ns, le modèle
donne une température moyenne de l’ordre de 20 000 K et une densité d’atomes
d’argon nAr ≈ 1022 m-3. Le plasma peut être schématisé par un cylindre de diamètre
φ = 1.3 mm (le diamètre de la tâche laser) et une hauteur h ≈ 1 mm. La surface de
contact est donc calculée grâce à la formule :
S = piφ
(
h+
φ
4
)
(1.31)
L’application numérique donne τ ≈ 1.4 µs, ce qui est beaucoup plus grand que
les 100 ns d’étude et implique donc que la viscosité peut être négligée. Le même
raisonnement pour la diffusion de masse et la conductivité thermique conduit au
même résultat.
Les équations d’Euler, complétées par la loi des gaz parfaits, permettent de
modéliser l’expansion de la vapeur et du gaz ambiant. Toutefois, elles ne sont plus
valables dans des zones où les propriétés de l’écoulement deviennent discontinues.
Ces zones, appelées chocs, nécessitent une modélisation spécifique qui est décrite
dans le paragraphe suivant.
1.2.4 Propagation d’une onde de choc. Théorie de Sedov
L’éjection et l’expansion de matière ablatée induisent la formation d’une onde de
choc qui se propage dans le gaz ambiant au repos. Une onde de choc marque une
discontinuité dans les propriétés (ρ, v, e, P) de l’écoulement. Elle ne peut donc être
modélisée par les équations d’Euler (système (1.22)) car les dérivées spatiales n’y
sont pas définies. Pour fournir une description d’un fluide dans lequel se propage
un choc à la vitesse S, le système (1.22) est complété de plusieurs relations de saut
(une pour chaque grandeur conservée) issues de la forme intégrale des équations
d’Euler [28]. Ces relations de saut s’écrivent :
ρG (vG − S) = ρD (vD − S) (1.32)
ρG (vG − S)2 + pG = ρD (vD − S)2 + pD (1.33)
eG +
pG
ρG
+
1
2
(uG − S)2 = eD + pD
ρD
+
1
2
(uD − S)2 (1.34)
où les indices ’G’ et ’D’ définissent les grandeurs conservées en amont (à gauche) et
en aval (à droite) de l’onde de choc.
Dans le domaine de l’ablation laser, de nombreux modèles ont été présentés dans
la littérature pour décrire analytiquement la position de l’onde de choc en fonction
du temps [29–32]. Deux d’entre eux sont présentés dans cette section car ils sont
utilisés au chapitre 4. Le modèle qui décrit le déplacement de l’onde de choc sur
des durées de plusieurs dizaines de nanosecondes est le modèle d’onde de détonation
établi par Sedov [29]. Ce modèle, dérivé des études sur l’explosion atomique, décrit
la propagation d’une onde de choc dans un milieu gazeux due au dépôt instantané
d’une grande quantité d’énergie dans un volume restreint. Ce dépôt peut s’effectuer
en un point du milieu, le long d’une ligne ou sur une surface donnant naissance
respectivement à une onde sphérique, cylindrique ou plane. Ce dernier cas semble
plus plausible dans notre configuration, dans la mesure où l’expansion de la vapeur,
qui donne naissance à l’onde de choc, a lieu à partir de la surface plane de la cible
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métallique. Dans le modèle de Sedov, la position z(t) de l’onde de choc à l’instant t
est décrite par la loi [29] :
z(t) = ξ0
(
E
ρ
)1/(2+ν)
t2/(2+ν) (1.35)
ξ0 est un coefficient proche de 1, E est l’énergie déposée dans le plasma et dans le
matériau, et ρ la masse volumique du gaz dans lequel se propage l’onde de choc. ν
est un coefficient sans dimension qui représente la symétrie du problème (ν = 1 pour
une propagation plane, ν = 2 pour une propagation cylindrique, et ν = 3 pour une
propagation sphérique). En plus du caractère instantané du transfert d’énergie, la
validité du modèle et de cette loi repose sur les deux hypothèses suivantes :
1. La masse de gaz mise en mouvement doit être grande devant la masse éjectée.
2. La pression du gaz ambiant au repos doit être nettement inférieure à celle en
amont du front d’onde de choc.
En ablation laser, le gradient de pression au front de l’onde de choc est souvent
suffisamment élevé pour ioniser le gaz ambiant lors de sa propagation : on parle
alors d’onde d’ionisation thermique.
Aux temps plus longs, la seconde hypothèse sur laquelle est fondé le modèle
peut être mise en défaut, et il faut tenir compte des effets visqueux dans le mélange
vapeur-gaz ambiant. Plusieurs équipes ont alors montré que le modèle de forces de
viscosité ("drag force model") s’appliquait assez bien pour décrire la propagation de
l’onde de choc [32–34]. Dans ce modèle, une force de frottement s’exerce dans le gaz
ambiant au passage de l’onde de choc. Cette force fv est proportionnelle à la vitesse
d’expansion v de l’onde, à un facteur β près dépendant de la fréquence de collisions
des particules du milieu de propagation et donc dépendant de la pression ambiante :
fv = m
dv
dt
= −β v (1.36)
m est la masse du gaz dans lequel se propage l’onde de choc. La relation entre la
position z(t) de l’onde de choc et le temps t est alors donnée par :
z(t) = zf (1− exp [−βt]) (1.37)
avec z(0) = 0 et lim
t→∞
z(t) = zf . La propagation de l’onde de choc est modélisée par
une fonction exponentielle décroissante dont le coefficient d’atténuation b dépend
de la pression ambiante. Lorsque la pression augmente, le nombre de collisions entre
les particules du gaz augmente, entraînant un accroissement de la force de viscosité
et une diminution de la distance d’expansion de l’onde de choc. Pour de très grands
délais (plusieurs microsecondes), le modèle de force de viscosité ne s’applique plus
car l’onde de choc devient une onde sonore se déplaçant à la vitesse du son dans le
gaz ambiant.
Dans les deux sections précédentes, le chauffage du matériau par le laser, la
formation de la vapeur et son expansion ont été décrits. La section suivante décrit
l’interaction de la vapeur avec le laser et la formation du plasma.
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1.3 Formation du plasma
Lorsque l’ablation débute, la vapeur, composée essentiellement d’atomes, est trans-
parente au faisceau laser. L’état plasma est initié dans la vapeur lorsque le gain en
énergie dans le volume du plasma est supérieur aux pertes d’énergie, ou bien si ces
pertes sont négligeables sur une échelle de temps donnée. Ce deséquilibre est exprimé
par le terme ∂t esources, pertes dans l’équation de conservation de l’énergie. Dans cette
section, les mécanismes principaux de gain et de pertes énergétiques dans la vapeur
(à l’état plasma ou non) sont décrits, et l’expression du terme ∂t esources, pertes est
établie.
1.3.1 Mécanismes de gain en énergie dans la vapeur
Le gain en énergie est lié à la production en volume d’électrons primaires dans la
vapeur. Ces électrons sont responsables, par collisions avec les atomes, de l’ionisation
thermique en volume de la vapeur et la formation du plasma. Leur production est
dûe à deux principaux mécanismes :
1. l’émission thermoélectronique, c’est-à-dire l’émission d’électrons de la cible
chauffée par le faisceau laser.
2. L’absorption de photons par les électrons.
Ces deux mécanismes sont présentés séparément dans les parties suivantes.
a) L’émission thermoélectronique
L’émission thermoélectronique est l’émission d’électrons en surface d’un matériau
chauffé à haute température. Les travaux pionniers sur l’observation du phénomène,
publiés en 1923 par I. Langmuir et K.H. Kingdon [35,36], montraient qu’une vapeur
constituée d’atomes de césium s’ionise au contact d’un filament de tungstène chauffé
à 1200 K, suivant la réaction à l’équilibre :
M(g)M+(g) + e−
le symbole (g) désigne la phase gazeuse. L’ionisation des atomes de césium est due
à la différence entre l’affinité électronique du tungstène (Travail d’extraction de
Richardson, 4,53 eV) et le potentiel d’ionisation du césium (3,88 eV). Par la suite,
de nombreux travaux ont été publiés pour d’autres matériaux [35, 37].
L’application de cette théorie à l’ablation laser permet de calculer la densité
d’ions ionisés une fois n1 par rapport à celle d’atomes na dans la matière évaporée :
n1
na
=
u1(Ts)
ua(Ts)
exp
(
−(θ1 −W )
kB Ts
)
(1.38)
où W est le travail d’extraction, c’est-à-dire l’énergie qu’il faut fournir pour extraire
un électron de la cible, θ1 le 1
er potentiel d’ionisation du cuivre, Ts la température
de surface de la cible, et u1, ua sont les fonctions de partitions, à la température T,
de l’ion et de l’atome respectivement. Ces fonctions sont définies par la relation [38] :
u(T ) =
∑
k
gkexp
[−Ek
kBT
]
(1.39)
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où la sommation est réalisée sur tous les niveaux énergétiques de l’espèce considérée
(atome ou ion). Dans cette sommation, gk est le poids statistique du niveau d’énergie
Ek (k=0 représente l’état fondamental, et E0 = 0 par convention).
L’expression (1.38) montre que la matière ablatée reste composée majoritai-
rement d’atomes si le travail d’extraction reste inférieur au potentiel d’ionisation
des atomes. C’est le cas du cuivre notamment, pour lequel θ1 = 7.8 eV et W =4.5
eV [39]. En dehors de tout autre mécanisme d’extraction des électrons de la cible de
cuivre, la vapeur formée sera majoritairement monoatomique.
b) L’ionisation multiphotonique
L’ionisation multiphotonique est définie comme l’absorption simultanée de k photons
qui conduit à l’ionisation d’un atome :
An + k hν 7−→ A+ + e− avec k > E
(
θ
hν
+ 1
)
An représentant l’atome A dans l’état d’excitation n et ν la fréquence du laser. Le
taux d’ionisation correspondant est défini par la formule [40] :
χk = Gk I
k (1.40)
où Gk est un coefficient qui dépend de la section efficace d’ionisation multiphoto-
nique à k photons (m2ks−1W−k), et I est l’intensité du laser (W.m−2).
Dans les années 60 sont menés les premiers calculs du paramètre χk. La plupart est
fondée sur la théorie de perturbation d’ordre m [41–43]. En 1975, Morgan propose une
relation simple et élégante entre le coefficient χk et la section efficace d’absorption
d’un photon [40]. Cette théorie s’appuie sur l’étude de la dynamique de peuplement
des niveaux virtuels sur lesquels l’électron s’appuie pour franchir le potentiel d’ioni-
sation. Sous réserve que les différents niveaux d’excitation aient la même probabilité
d’absorption, cette relation s’ecrit :
Gk =
( σ
~ω2
)k 2piω
(k − 1)! (1.41)
avec σ la section efficace d’absorption d’un photon. σ = 10−20 m2 concorde géné-
ralement avec les ordres de grandeurs trouvés dans la littérature pour le cuivre. La
relation (1.41) permet d’établir l’expression du coefficient d’absorption linéique de
l’énergie laser par le processus d’ionisation multiphotonique :
αj =
k σk Φk−1
(k − 1)! νk−1 nj, (1.42)
αMPI =
∑
j
αj (1.43)
Φ = I/ hν est le flux de photons du laser incident. La dernière équation traduit le fait
que le coefficient d’absorption est obtenu en sommant les différentes contributions
des niveaux nj de l’atome susceptibles de participer à l’absorption par ionisation
multiphotonique.
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L’ionisation multiphotonique est un processus de production d’électrons dans la
vapeur et le gaz ambiant. Nous l’avons cependant négligée dans le gaz ambiant car
ce processus d’ionisation est minoritaire par rapport à l’ionisation thermique du gaz
ambiant par compression lors du régime d’expansion de la matière ablatée. Dans
le cas du cuivre, les niveaux impliqués s’étendent du fondamental (3d104s 2S1/2, 4
photons) au niveau 3d94s4p 4D7/2 (5,4 eV, 2 photons) [44].
c) La photoionisation
La photoionisation est un cas particulier du phénoméne d’ionisation multiphoto-
nique. Elle est définie comme l’ionisation d’un atome par un photon unique :
An∗ + hν 7−→ A+ + e−
Le niveau n∗ est le niveau le plus bas en énergie pour lequel la photoionisation est
possible à la longueur d’onde du laser. Ce niveau est déterminé par la condition
(θ1 − En∗) 6 hν, θ1 étant le 1er potentiel d’ionisation. La probabilité de photoio-
nisation est caractérisée par la section efficace d’absorption d’un photon d’énergie
hν par un atome de numéro atomique Z dans l’état excité n. Cette section efficace
s’exprime par [24] :
σ(ν) =
32pi2
3
√
3(4pi0)3
u1(T )
gn
Z2 e6
h4 c ν3
∣∣∣∣dEndn
∣∣∣∣ (1.44)
où e est la charge de l’électron, m la masse de l’électron, h la constante de Planck,
c la vitesse de la lumière dans le vide. dEndn est la répartition moyenne des niveaux
d’énergie autour du niveau de nombre quantique n. Cette répartition est calculée à
partir des données de la référence [44]. La formule (1.44) traduit bien l’observation
selon laquelle la photoionisation est plus efficace pour les courtes longueurs d’onde
car plus de niveaux peuvent être photionisés.
Le coefficient d’absorption linéique est donné par l’expression :
αPI(ν) =
∞∑
n∗
Nn σνn (1.45)
où n* est déterminé par la condition d’absorption, mentionnée précédemment. La
population Nn du niveau n est calculée à l’équilibre thermodynamique par la loi de
Boltzmann :
Nn =
Ngn
u(T )
exp
(−En
kT
)
(1.46)
N est la population totale, u(T) la fonction de partition de l’atome, gn et En le
poids statistique et l’énergie du niveau n et T la température du milieu.
Nous négligeons la photoionisation du gaz ambiant pour les mêmes raisons que
nous avons négligé l’ionisation multiphotonique dans le gaz ambiant. De plus, nous
négligeons la photoionisation des ions car d’autres processus de production de ces
ions, tel que le Bremsstrahlung inverse, sont majoritaires devant la photoionisation.
Enfin, la formule (1.44) ne tient pas compte de l’existence de niveaux autoionisants
dont l’énergie est située au-dessus du potentiel d’ionisation.
Le paragraphe suivant présente les mécanismes qui conduisent à l’avalanche
d’ionisation dans la vapeur à partir des électrons primaires produits.
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1.3.2 Claquage par avalanche d’ionisation
Au cours de collisions avec les particules lourdes de la vapeur (atomes, ions), les
électrons primaires gagnent de l’énergie cinétique en absorbant un photon du rayon-
nement incident : c’est le phénomène de Bremsstrahlung inverse. Les collisions se
poursuivent jusqu’à ce que l’énergie cinétique des électrons soit égale ou supérieure
à l’énergie requise pour ioniser les atomes de la vapeur, suivant la réaction :
e− +M i+ + hν → 2e− +M (i+1)+
La conservation de l’énergie implique que les deux électrons produits ont moins
d’énergie que l’électron incident. Ces deux électrons vont à leur tour être accélé-
rés par Bremsstrahlung inverse et générer de nouveaux électrons, conduisant ainsi
au phénomène d’avalanche électronique. Par définition, le claquage optique corres-
pond à cette augmentation brutale de la densité électronique dans la vapeur. La
vapeur évolue brusquement vers l’état de plasma fortement ionisé, celui-ci absorbant
le rayonnement par Bremsstrahlung inverse électron-ion.
Le coefficient d’absorption par Bremsstrahlung inverse est donné par la formule gé-
nérale [45] :
αBI(ν) = − 4pi
3µc
ν2P
ν2
∫
∞
0
χ(v)
∂f
∂v
v3dv (1.47)
où χ est la fréquence de collision électron-particule, µ est l’indice de réfraction du
plasma, et νP est la fréquence plasma. Ces deux derniers termes sont données par
les formules [46] :
νP =
1
2pi
(
nee
2
0me
)1/2
(1.48)
µ '
(
1− ν
2
P
ν2
)1/2
(1.49)
Au début de la phase d’évaporation, la vapeur est majoritairement constituée
d’atomes, de sorte que l’absorption du laser par Bremsstrahlung inverse se fait par
l’intermédiaire des collisions électrons-atomes. Dans ce cas, la fréquence de collision
χe−a s’écrit χe−a = σe−a(v)v na, où na est la densité d’atomes, σe−a la section
efficace de transfert de quantité de mouvement et v la vitesse des électrons. La
dépendance de la section efficace pour une collision électron-atome en fonction de
l’énergie cinétique de l’électron est donnée sur la figure 1.5. Au vu du caractère non
linéaire de cette courbe, une intégration numérique s’avère nécessaire pour calculer
αIB,e−n(ν).
Pour simplifier les calculs, il est d’usage d’utiliser une valeur moyenne de cette
section efficace. Au début de la phase d’évaporation, la température de la vapeur
est comprise entre 0 et 1 eV. Les électrons primaires sont donc en moyenne peu
énergétiques, cette énergie moyenne étant comprise entre 0 et 1 eV. En utilisant la
figure 1.5, les valeurs correspondantes de la section efficace sont de l’ordre de 1018
m2, valeur qui est choisie pour la section efficace de collisions.
Dans le cas d’une distribution maxwellienne, et tenant compte de l’approximation
précédente, le coefficient αIB,e−n s’écrit [46, 48] :
αBI,e−n(ν) =
4
3µc
ν2P
ν2
< σe−a > na ne v¯ (1.50)
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Fig. 1.5 - Section efficace de transfert de quantité de mouvement lors d’une collision électron-
atome de cuivre. L’image est tirée de [47].
où v¯ est la vitesse thermique moyenne des électrons et ne la densité électronique. v¯
est la vitesse moyenne thermique des électrons.
Lorsque le plasma atteint un certain degré d’ionisation, le Bremsstrahlung inverse
électron-ion devient prédominant par rapport au Bremsstrahlung inverse électron-
atome. En effet, les collisions électron-ion sont plus efficaces que les collisions
électron-atome : la force d’interaction qui s’exerce sur un électron lors d’une col-
lision électron-ion est proportionnelle à ∝ r-2, où r est la distance électron-ion, alors
qu’elle est seulement proportionnelle à ∝ r-6 pour les collisions électron-atome dans
le cas d’une interaction Van der Waals [26]). Le modèle de Rutherford établit, dans
le cas d’une distribution maxwellienne des vitesses, que l’expression de la fréquence
de collision est dans ce cas constante [46] :
χe−i =
4
3
√
2pi
me
(
1
4pi0
)2 e4 lnΛ
(kB T )
3/2
∑
i
Z2i ni
lnΛ est le logarithme coulombien, qui vaut 5-10 pour les propriétés des plasmas étu-
diés sur les 100 premières nanosecondes d’expansion [22]. Le coefficient d’absorption
collisionnelle électron-ion est donc donné par l’expression [46] :
αBI,e−i(ν) =
4
3
(
2pi
3kTme
)1/2 Z2 e6
(4pi0)3mehcν3
ne
∑
i
Z2i ni (1.51)
Les formules (1.50) et (1.51) mettent en évidence l’importance de la longueur d’onde
du laser d’ablation dans l’efficacité d’absorption des photons de la vapeur métal-
lique. Ainsi, les photons infrarouges sont absorbés plus efficacement que les photons
visibles ou UV. De plus, l’absorption collisionnelle est une fonction croissante de
la densité électronique. La présence de l’indice de réfraction µ au dénominateur
implique que la forme des coefficients est très piquée au voisinage de la densité
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électronique critique, qui est la densité pour laquelle la fréquence plasma est égale
à la fréquence du laser. A cette fréquence, le laser est en théorie totalement absorbé
dans la zone à la densité critique puis réfléchi intégralement. Mentionnons toutefois
que, pour tous les résultats présentés dans ce manuscrit, la densité électronique n’a
jamais atteint la densité critique.
Les parties 1.3.1 et 1.3.2 décrivent les processus de gain en énergie dans le
plasma. La section 1.3.3 présente les phénomènes induisant des pertes énergétiques
en volume dans la vapeur.
1.3.3 Phénomènes induisant des pertes énergétiques
Par analogie avec les processus induisant un gain d’énergie dans le plasma, il existe
deux types de phénomènes induisant des pertes énergétiques : ceux basés sur la
perte d’électrons et ceux basés sur les pertes radiatives. Au cours des 100 premières
nanosecondes de l’expansion, les pertes radiatives constituent la plus grande partie
de la perte d’énergie dans le plasma.
1.3.4 Processus émissifs dans un plasma
Il existe trois types de processus émissifs dans les plasmas produits par laser aux
éclairements laser considérés dans ce travail : ce sont l’émission de raies par les
transitions lié-lié et l’émission continue par les transitions libre-lié et libre-libre [46].
Ces trois processus sont décrits indépendamment, et dans chaque paragraphe sera
établie l’expression du coefficient d’émission spectrale et, quand c’est possible, le
coefficient d’émission intégré sur l’ensemble des fréquences émises.
a) Transitions libre-libre
L’émission libre-libre, ou Bremsstrahlung (rayonnement de freinage), est l’émission
d’un photon par un électron libre de la vapeur lors d’une collision avec une particule
(atomes, ions et électrons – cependant, nous ne considérerons que le Bremsstrahlung
induit par les atomes et les ions, car les collisions électrons-électrons ne produisent de
radiation qu’à des vitesses relativistes). Selon la conservation de l’énergie, une par-
tie de l’énergie cinétique de l’électron est convertie sous forme de photons. Celui-ci
reste donc libre mais possède une énergie plus faible (d’où la dénomination transition
[énergétique] libre-libre).
La puissance émise par la vapeur par Bremsstrahlung est donc la somme de la contri-
bution des atomes avec la contribution des ions. Chaque contribution est donnée,
dans la limite classique hν  kT par l’expression générale [45] :
jB(ν) =
mω2P
6pi2c3
∫
∞
0
χ(v)f(v)v4dv (1.52)
L’émission en volume diffère donc, comme pour l’établissement du coefficient d’ab-
sorption du plasma, par la forme de la fréquence de collisions χ(v) entre l’électron
et la particule cible.
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Emission Bremsstrahlung électron-ion d’un plasma Maxwellien La puis-
sance émise à la fréquence ω lors d’une collision électron-ion est déterminée par la
relation suivante [46, 49–51] :
jB,e−i(ν) =
µe6
6 (4pi0)
3 c3m2e
(
me
2pikBTe
)1/2
exp
( −hν
kBTe
)
 ne
∑
i
Z2i ni
pi√
3
 g¯c(ν, Te)
(1.53)
g¯c(ν, Te) est un facteur correctif, appelé facteur de Gaunt moyen. Ce facteur sert ici
à tenir compte de l’émission de photons lors de collisions à faibles angles de dévia-
tion [52]. L’émission totale par Bremsstrahlung est calculée en intégrant l’expression
précédente sur l’ensemble des fréquences :
J =
∫
∞
0
jB,e−i(ν)dν =
µe6
6 (4pi0)
3 hc3m2e
(
mekBTe
2pi
)1/2
 ne
∑
i
Z2i ni  g¯ (1.54)
où g¯ est le facteur de Gaunt moyenné sur la distribution de vitesses des électrons et
sur l’ensemble des fréquences. L’estimation de ce facteur à partir de la formulation
de Sommerfeld [49] donne une valeur proche de 1 (1.1-1.45) pour les températures
supérieures à 1 eV, de sorte que nous omettrons ce coefficient par la suite.
Emission Bremsstrahlung électron-atome d’un plasma Maxwellien D’une
façon générale, l’interaction entre un électron et un atome lors d’une collision a une
portée beaucoup plus courte que l’interaction coulombienne entre un électron et un
ion. Par conséquent, l’émission Bremsstrahlung électron-atome est beaucoup plus
faible que l’émission lors d’une collision électron-ion. En reprenant la même forme
que dans le paragraphe 1.3.2 pour la section efficace de collision électron-atome, le
coefficient d’émission spectrale par Bremsstrahlung électron-atome est donné par la
relation [24, 46, 48] :
jB,e−a(ν) =
µkT < νea > na ne e
2
2pi2 0 me c3
(1.55)
Le rapport entre (1.53) et (1.55) donne l’équivalence :
jB,e−i(ν)
jB,e−a(ν)
∼
∑
i
Z2i ni
na
√
T
Lorsque la vapeur est majoritairement constituée d’atomes, l’émission Bremsstrah-
lung électron-atome est le principale mécanisme de perte radiative : jB,e−a(ν) 
jB,e−i(ν). A partir de l’instant où le claquage optique a lieu, les pertes sont souvent
dues à l’émission par Bremsstrahlung électron-ion jB,e−a(ν)  jB,e−i(ν). Dans les
conditions étudiées dans ce travail, les pertes radiatives par émission Bremsstrahlung
électron-ion sont très supérieures par rapport à celles induites par Bremsstrahlung
électron-atome. Nous avons donc négligé ce dernier phénomène.
b) Transitions libre-lié
Un autre phénomène déterminé par l’émission d’un spectre continu est la photore-
combinaison, ou capture photoradiative. Ce phénomène est le processus inverse de
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la photoionisation. Lors d’une collision électron-ion, un électron peut être capturé
sur l’un des niveaux discrets de l’ion, suivant le processus :
A+ + e− → An + hν
An représente l’atome excité dans l’état d’énergie ’n’. Le spectre émis est continu,
car l’électron peut retomber potentiellement sur tous les niveaux énergétiques de
l’atome, et ce pour tous les valeurs de vitesse possibles.
L’émission par photorecombinaison est représentée par le coefficient suivant [53] :
jrec(ν) = C1Z
2ne n1√
T
ξ (ν, T )
(
1− exp
[
− hν
kT
])
(1.56)
où ξ(ν, T ) est une fonction de la fréquence qui permet de tenir compte de la structure
électronique de l’atome. Ce coefficient dépend faiblement de la température. Lorsque
la photorecombinaison est observable, la température est en générale de l’ordre de
10000 K et ce coefficient est compris entre 1 et 2 [53].
L’émission totale est obtenue en intégrant le coefficient (1.56) sur l’ensemble des
fréquences J =
∫
jrec(ν)dν. Cette intégration ne peut être réalisée dans le modèle
car la dépendance en fréquence et température du coefficient ξ est inconnue pour le
cuivre. Cela nous conduit à négliger ce processus d’émission dans le modèle. Ceci
constitue une source d’erreurs pour le calcul des pertes radiatives, et donc pour
l’estimation de l’énergie du plasma.
c) Transitions lié-lié
Le rayonnement du plasma est également constitué de plusieurs raies spectrales
caractéristiques de différents élements. Ces raies spectrales émises par émission
spontanée résultent des transitions électroniques entre des niveaux énergétiques
des atomes ou des ions (on parle d’émission lié-lié).
La modélisation de l’émission de ces raies est utile pour diagnostiquer la présence
d’un plasma (cf. chapitre 4). Dans le cas d’une distribution des populations d’espèces
décrite par une loi de Boltzmann, la relation reliant l’intensité d’une raie à la densité
de population d’atomes (ou d’ions) émetteurs s’écrit [38] :
jm−n(ν) = hνm−nAm−n
gm
u(T )
Nexp
[
− Em
kB T
]
(1.57)
m et n représentent respectivement les niveaux de haute et de basse énergie pour
la transition électronique, νm−n est la fréquence du signal émis, Am−n le coefficient
d’Einstein relatif à l’émission du signal, nm, gm et Em respectivement la densité, le
poids statistique et l’énergie du niveau émissif nm, et T est la température du milieu.
La connaissance des coefficients d’absorption et d’émission permet de déterminer
l’expression du terme source ∂tesources, pertes dans l’équation de conservation de
l’énergie. Cette expression est établie dans la section suivante.
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1.3.5 Composition du terme source - Equation de Beer-Lambert
En tenant compte des phénomènes de gain et de perte en énergie, le terme source
présent dans l’équation de l’énergie s’écrit :
ρ∂tesources, pertes = (αIB,e−n + αIB,e−i + αPI + αMPI) I(z, t) − J (1.58)
où J est donnée par la formule (1.54). L’équation (1.58) nécessite de calculer l’inten-
sité du laser I en fonction de la position z dans le plasma à tout temps. Ce calcul est
fondé sur la loi de Beer-Lambert :
dI(z, t)
dz
= (αIB,e−n + αIB,e−i + αPI + αMPI) I(z, t) (1.59)
La solution de cette équation est :
I(z, t) = I0(t) exp
[
−
∫ Lp
z
αP (u, t)du
]
(1.60)
où l’on a simplement noté αP le coefficient d’absorption du plasma, qui regroupe les
contributions de la photoionisation et du Bremsstrahlung inverse. LP est la longueur
du plasma. I0(t) est la distribution temporelle d’intensité en sortie de laser, avant
l’interaction avec le plasma.
1.4 Calcul du taux d’ionisation du plasma.
La loi de Saha traduit l’équilibre entre les processus d’ionisation et de recombinaison
en volume, équilibre défini par la réaction suivante :
Ai+ ←→ A(i+1)+ + e
La loi de Saha permet de connaître la densité des ions ni entre deux états d’ionisation
successifs connaissant la température et la densité électronique du plasma. Elle s’écrit
[54] :
ni ne
ni−1
= 2
(
2pimekBT
h2
)3/2 ui(T )
ui−1(T )
exp
[
−θi −∆θi
kBT
]
(1.61)
Les densités ni, i ∈ N, correspondent à la densité totale des espèces ionisées i fois (la
densité d’atomes sera notée n0). θi est le potentiel d’ionisation de l’état i-1 à l’état
i. ui(T) est la fonction de partition de l’espèce considérée. Le terme ∆θi traduit
l’abaissement de potentiel dans le plasma [55]. La théorie de Debye montre qu’il
dépend de la longueur de Debye :
∆θi =
(i+ 1) e2
λD
(1.62)
λD =
√
0kBT
nee2
(1.63)
Les valeurs de densité électronique et température calculées par le modèle lors de
cas test montrent que cet abaissement de potentiel est de l’ordre de 0.1 eV. Par
conséquent, ∆θi  θi, et la loi de Saha (1.64) peut se simplifier :
ni ne
ni−1
= 2
(
2pimekBT
h2
)3/2 ui(T )
ui−1(T )
exp
[
− θi
kBT
]
(1.64)
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Tab. 1.2 - Potentiels d’ionisation (en eV) des éléments utilisés dans notre code de calcul
1er 2nd 3ème 4ème
Cu 7.7 20.3 36.8 57.4
Ar 15.8 27.6 40.7 59.8
He 24.6 54.4 – –
Xe 12.1 21 32.1 –
Le tableau 1.2 présente les valeurs des quatre premiers potentiels d’ionisation
pour le cuivre et les gaz utilisés dans nos modèles. Ce tableau montre que l’on
peut généralement se limiter aux calculs des densités ioniques jusqu’au deuxième
potentiel d’ionisation. En effet, la température des plasmas dans nos conditions est
au maximum de l’ordre de 20 eV, ce qui laisse penser que peu d’ions ionisés plus de
deux fois seront formés. Dans le cas de l’hélium sera uniquement prise en compte la
formation d’ions He+.
Dans nos conditions, nous poserons toujours l’hypothèse d’électroneutralité des
plasmas : ∑
k>1
Zk nk = ne (1.65)
De même, la conservation de la masse s’écrit :∑
i>0
ni = ntot (1.66)
où ntot est la densité totale (n0 représente la densité des atomes).
Pour les calculs numériques, il est usuel de réécrire les équations (1.64), (1.65) et
(1.66) à l’aide des fractions d’ionisation xi définies par xi = ni/ntot (on notera x0 =
n0/ntot la fraction d’atomes et xe = ne/ntot celle des électrons). Puisque nous nous
limitons aux deux premiers potentiels d’ionisation, cela s’écrit :

x1 xe ntot
x0
= 2
(
2pimekBT
h2
)3/2
u1(T )
u0(T )
exp
[
− θ1kBT
]
x2 xe ntot
x1
= 2
(
2pimekBT
h2
)3/2
u2(T )
u1(T )
exp
[
− θ2kBT
]
x1 + 2x2 = xe
x0 + x1 + x2 = 1
(1.67)
Il y a donc au final trois inconnues à déterminer : x1, x2 et T. Pour cela, il
faut résoudre un système de trois équations : les deux premières correspondent aux
deux premières équations du système (1.67). La troisième équation est l’expression
de l’énergie interne u du plasma. Cette énergie s’exprime comme la contribution de
trois termes : le premier est l’énergie thermique uth des particules et des électrons à
la température T, donnée par la théorie cinétique des gaz [38].
uth =
3
2
(1 + xe)
kB
m
T (1.68)
Le second terme est l’énergie potentielle uexc portée par les électrons sur les
niveaux énergétiques d’une espèce donnée (atome ou ion). Cette énergie est donnée
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par la relation [24] :
uexc = ntot
∑
k
xk Ωk (1.69)
Ωk =
Ek exp
[
− EkkB T
]
∑
j
exp
[
− EjkB T
] (1.70)
Le troisième terme est l’énergie uion qu’il faut fournir pour ioniser les espèces
chargées :
uion = ntot
∑
k>1
xk θk (1.71)
La contribution de ce terme est nulle dans une vapeur constituée uniquement
d’atomes (θ0 = 0).
Au final, l’énergie interne u du plasma s’écrit donc :
u =
(
e− v
2
2
)
=
3
2
(1 + xe)
k
m
T + ntot
[∑
k
xk (Ωk + θk)
]
(1.72)
Le système à résoudre pour déterminer l’état d’ionisation du plasma est donc :


x1  xe  ntot − 2  x0 
(
2pimekBT
h2
)3/2 u1(T )
u0(T )
exp
[
− θ1kBT
]
= 0
x2  xe  ntot − 2  x1 
(
2pimekBT
h2
)3/2 u2(T )
u1(T )
exp
[
− θ2kBT
]
= 0(
e− v22
)
− 32 (1 + xe) kmT + ntot
[∑
k
xk (Ωk + θk)
]
= 0
(1.73)
Ce système, fortement non linéaire, sera résolu par la méthode de Newton-
Raphson, comme nous le verrons au chapitre 3. Lorsque les inconnues x1, x2 et T
sont déterminées, les termes x0 et xe sont alors calculés à l’aide des deux dernières
équations du système (1.67).
Cette section clôt le chapitre 1 sur la description des phénomènes physiques
régissant l’interaction laser-matière en régime nanoseconde. Le chapitre 2 décrit
les conditions expérimentales et le montage expérimental utilisé pour étudier les
plasmas produits par laser.
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C
e chapitre présente le montage expérimental et les différents diagnostics utili-
sés pour l’étude des plasmas produits par laser. Une attention particulière sera
accordée aux caractéristiques du faisceau laser, dont la mise en forme . Chaque diag-
nostic a été choisi car il permet d’obtenir un résultat expérimental qui peut être
directement comparé aux résultats du modèle numérique. Les résultats expérimen-
taux sont présentés dans le chapitre 4.
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2.1 Présentation des contraintes relatives à la concep-
tion du montage expérimental
Le montage expérimental a été réalisé dans le but de faciliter les comparaisons
entre les résultats expérimentaux et les résultats numériques issus du modèle 1D.
Le montage présenté dans ce chapitre a été conçu pour obtenir des résultats expéri-
mentaux relatifs à un chauffage 1D de la cible et une expansion 1D du plasma. Le
diamètre du faisceau φ en surface de cible joue dans ces deux cas un rôle essentiel :
le chauffage de la cible est un problème 1D si φ est très grand devant la profondeur
de diffusion zth de la chaleur dans la cible. L’expansion du plasma est décrite en 1
dimension si sa longueur z reste très petite devant φ. Le montage optique doit être
conçu de sorte que le diamètre du faisceau soit le plus grand possible, pour obtenir
une configuration 1D dans les deux cas précédents sur des temps de mesures les plus
longs possibles.
L’ordre de grandeur du diamètre φ est établi de façon analytique. La profondeur
de diffusion zth est liée à la durée d’impulsion du laser τ par la formule (cf. chapitre
1) :
zth =
√
2χτ (2.1)
χ est la diffusivité thermique du cuivre. La durée d’impulsion sera de l’ordre de 5 ns.
L’ordre de grandeur de la profondeur de diffusion est donc quelques micromètres.
L’observation des plasmas produits par laser a été réalisée sur les 100 nanose-
condes suivant l’impulsion. En première approximation, la longueur du plasma peut
être estimée par la formule zP ≈ v¯ ∆t, avec ∆t = 100 ns et v¯ la vitesse moyenne
d’expansion du plasma. L’ordre de grandeur de cette vitesse est 104 m.s-1 dans
des conditions d’irradiation similaires à celles présentées dans ce chapitre [1, 2].
L’application numérique montre que zP est de l’ordre du millimètre.
Le choix du diamètre du faisceau φ doit donc être largement supérieur à zth et zP,
afin que l’hypothèse de l’expansion unidimensionnelle du plasma soit respectée pour
des durées les plus longues possibles. L’inégalité zth  zP  φ montre que c’est
la phase d’expansion du plasma qui conditionne le choix du diamètre de faisceau.
En pratique, il n’est pas possible d’obtenir des diamètres largement supérieurs au
millimètre. Nous avons donc cherché à obtenir un faisceau dont le diamètre sur la
cible est de l’ordre du millimètre. Précisément, le diamètre du faisceau en surface
de cible a été fixé à 1.3 mm. Le système optique présenté dans la section suivante a
donc été conçu dans le but d’obtenir cette valeur de diamètre en surface de cible.
D’un tir laser à l’autre, les résultats doivent être reproductibles. Cela implique
que la source laser utilisée pour l’ablation doit avoir des caractéristiques précises :
la forme temporelle de l’impulsion doit être la même à chaque tir. Par ailleurs, le
faisceau doit être mis en forme pour obtenir une ablation homogène sur la cible :
cela implique en effet que les propriétés du plasma sont identiques radialement, et
donc justifierait le choix d’une représentation 1D pour décrire ces propriétés.
Dans la section suivante, la source laser est présentée.
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2.2 Caractéristiques de la source laser
Le laser utilisé pour l’ablation est un laser impulsionnel Quantel YG981-C Nd :YAG.
Les caractéristiques du laser sont présentées dans le tableau 2.1.
Tab. 2.1 - Caractéristiques du laser d’ablation
Forme temporelle du faisceau gaussienne
Largeur à mi-hauteur de l’impulsion τ 6 ns
Profil spatial "Top-Hat" avec des surintensités (fig. 2.2)
Diamètre du faisceau φ 18 mm
Energie maximale délivrée par impulsion 650 mJ
Cadence de tir 10 Hz
Longueur d’onde λ 532 nm
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Fig. 2.1 - Formes temporelles mesurée et modélisée de l’impulsion laser
La figure 2.1 présente la distribution temporelle de l’impulsion mesurée en sortie
du laser. Cette mesure a été réalisée grâce à une lame de verre simple placée en
sortie du laser, qui permet de réfléchir une partie du faisceau vers une photodiode
rapide (temps de réponse : 500 ps). Sur cette même figure, la distribution temporelle
de l’impulsion utilisée dans les calculs est également représentée. Ce résultat montre
que l’impulsion laser est assez fidèlement modélisée par une distribution gaussienne
de largeur à mi-hauteur la durée d’impulsion 6 ns :
I(t) =
E√
2piσ
exp
(
−0.5
(
(t− µ)
σ
)2)
(2.2)
E représentant l’énergie de l’impulsion, µ le décalage temporel du maximum d’im-
pulsion, et σ l’écart-type de la distribution, lié à la largeur à mi-hauteur par la
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formule :
τ = σ/
(
2
√
2ln 2
)
(2.3)
Deux différences persistent cependant entre le profil mesuré et l’impulsion modélisée :
sur la figure 2.1, une quantité plus importante d’énergie est modélisée en pied de profil
entre 10 et 15 ns après le début de mesure, tandis que la relaxation de l’énergie en
fin d’impulsion (t> 24 ns) n’est pas prise en compte.
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Fig. 2.2 - Profil spatial d’éclairement du faisceau laser mesuré dans un plan d’onde.
En sortie du laser, la distribution spatiale en éclairement1 (appelée aussi profil
d’éclairement) du faisceau dans un plan d’onde est de forme gaussienne. Pour
assurer une ablation unidimensionnelle de la cible, nous avons ajouté en sortie du
laser un cylindre en laiton avec une ouverture circulaire en son centre de diamètre
6.5 mm, qui joue le rôle de diaphragme et permet d’obtenir une distribution à bords
droits. Cette distribution est présentée sur la figure 2.2 : à l’intérieur du faisceau,
elle est constituée une succession de pics variant autour d’une valeur moyenne de
l’éclairement. En périphérie, la valeur de l’éclairement chute brutalement, due à
la limitation du faisceau par le diaphragme. Cette distribution permet de réaliser
des cratères dont la profondeur est assez homogène sur toute la surface du spot, et
dont les bords sont parfaitement droits. De plus, un tel profil permet d’obtenir des
propriétés du plasma identiques radialement.
En sortie du diaphragme, et compte tenu des pertes énergétiques dues aux
optiques utilisées dans le chemin du faisceau, l’énergie maximale disponible pour
l’ablation est 220 mJ. Cette énergie permet d’étudier la dynamique du plasma sur
la gamme de fluence2 0-15 J.cm-2. Nous avons choisi de nous placer à une fluence
1L’éclairement est l’énergie de l’impulsion par unité de temps et de surface. Il se mesure en
W.m-2 ou plus communément en W.cm-2
2La fluence est l’énergie d’une impulsion par unité de surface. Elle s’exprime en J.m-2, ou plus
communément en J.cm-2
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de 11,4 J.cm-2 : cette valeur permet de conserver une certaine marge par rapport à
15 J.cm-2, dans le cas où l’énergie du laser baisse au cours du temps. Cette valeur
correspond à un éclairement laser de 1.9 GW.cm−2.
La longueur d’onde du laser d’ablation est 532 nm. Cette longueur d’onde est
moins utilisée, dans les expériences d’ablation laser, par rapport aux sources émet-
tant dans l’ultraviolet (UV) ou dans l’infrarouge (IR). Il existe moins de résultats
dans la littérature concernant l’étude de la dynamique et des propriétés du plasma
à cette longueur d’onde. Notre étude permet donc d’apporter des réponses supplé-
mentaires concernant l’identification et la compréhension des phénomènes physiques
régissant l’interaction laser-matière à 532 nm.
En sortie du laser est placé un obturateur électromécanique qui permet de contrô-
ler le nombre d’impulsions appliquées à la surface de la cible. Dans les expériences
d’imagerie et d’ombroscopie, nous travaillons avec une seule impulsion, afin que
les résultats expérimentaux soient directement comparables aux résultats obtenus
par le modèle. En revanche, d’autres mesures (par exemple celle de la profondeur
ablatée par impulsion, ou bien celle du seuil d’ablation) nécessitent de faire varier le
nombre d’impulsions.
Les temps d’ouverture et de fermeture de l’obturateur se commande à distance à
Fig. 2.3 - Principe de travail en monotir.
l’aide d’un dispositif électronique. La sélection d’une ou plusieurs impulsions est
illustrée sur la figure 2.3. L’obturateur est déclenché manuellement par l’utilisateur.
Le nombre d’impulsions à appliquer est déterminé par la durée d’ouverture. Le laser
d’ablation cadencé à 10 Hz émet une impulsion toutes les 100 ms. Ainsi, il suffit
de fixer la durée d’ouverture à 100 ms pour être sûr de sélectionner une impulsion.
De même, une durée d’ouverture de 200 ms sélectionnera 2 impulsions, 300 ms 3
impulsions, et ainsi de suite. . ..
La section suivante présente la chambre d’ablation dans laquelle les cibles sont
placées.
2.2.1 Description de la chambre d’ablation.
Afin de contrôler l’atmosphère environnante, les expériences d’ablation sont réalisées
dans une chambre en acier inoxydable illustrée sur la figure 2.4. Cette chambre est
équipée de deux hublots latéraux pour les visées optiques et d’un hublot pour le
passage du faisceau laser. La transmittivité de ces hublots à 532 nm est 90 %. Les
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10 % de pertes ont été prises en compte pour le choix de la fluence de travail F =
11.4 J.cm-2.
Fig. 2.4 - Photographie de la chambre d’ablation.
La chambre a été conçue pour contenir différents types de gaz dont la pression
peut varier entre 10−3 mbar et 120 bars. Une pompe à huile permet d’établir un
vide primaire dans l’enceinte à chaque nouvelle condition de mesure. Deux lignes
de gaz permettent d’injecter différents gaz, dont la pression dans la chambre est
contrôlée par une jauge à membrane céramique.
L’échantillon en cuivre est placé sur une platine rigide verticale de façon à ce que
le faisceau arrive en incidence normale sur la surface. Deux platines en translation,
situées en dehors de la chambre, permettent de déplacer l’échantillon après un
certain nombre de tirs au même endroit sur la surface, afin de travailler avec une
surface vierge de tout impact et supprimer ainsi l’influence de la profondeur du
cratère sur l’expansion du plasma.
La section suivante présente maintenant le système optique servant au transport
du faisceau laser du diaphragme à la chambre d’ablation.
2.2.2 Montage optique - Mise en forme et transport du faisceau
Le montage optique servant à la mise en forme et au transport du faisceau a été
conçu dans le but d’obtenir un diamètre du faisceau φ = 1.3 mm sur la surface de
la cible. Ce schéma est présenté sur la figure 2.5.
Le système optique est ainsi constitué d’un système afocal et d’une lentille de
focalisation. Le système afocal est un système de deux lentilles convergentes L1 et
L2 de focales f1 = f2 = 480 mm, et la lentille de focalisation L3 est une lentille
convergente de focale f3 = 150 mm. Il permet ainsi de former l’image du diaphragme
au niveau de la surface de la cible avec un grandissement de 1/5 (le faisceau est
réduit de 6.5 mm à 1.3 mm).
Le système afocal permet de réaliser l’image du diaphragme devant le point de
focalisation de la lentille L3. Si nous avions utilisé une lentille convergente seule,
l’image aurait été formée derrière le point de focalisation, comme le montre le schéma
(a) de la figure 2.6. Dans ce cas se serait produit un claquage optique dans le gaz
ambiant, réduisant de ce fait l’énergie servant à l’ablation du matériau, ce qui aurait
faussé les résultats expérimentaux. Le système afocal forme l’image du diaphragme
à une distance 4×f1 de la position de ce dernier, dans l’espace virtuel de la lentille
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Fig. 2.5 - Schéma du montage expérimental.
Fig. 2.6 - Conditions de focalisation du faisceau : (a) sans système afocal, (b) avec système
afocal.
de focalisation. L’image de cet objet virtuel par la lentille L3 donne une image réelle
devant le point de focalisation de la lentille (schéma (b)).
Fig. 2.7 - Rôle du système afocal dans le montage optique.
Entre les deux lentilles de l’afocal, il y a formation d’un point focal qui présente
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les mêmes inconvénients que celui initialement présent devant la surface. L’utilisa-
tion de ce système n’a donc pas résolu le problème, mais l’a simplement déplacé
dans un autre endroit du montage. Mais ce point focal est maintenant suffisam-
ment éloigné de tous les autres instruments dans le montage optique pour pouvoir y
placer un tube à vide, qui y empêche tout claquage lorsqu’un vide primaire est établi.
Enfin, le transport du faisceau vers la chambre d’ablation se fait à l’aide de deux
miroirs M1 et M2 en Si02 dont la réflectivité à 532 nm est supérieure à 99.995 %.
Les différents diagnostics utilisés pour étudier la dynamique du plasma sont
présentés dans les sections suivantes.
2.2.3 Montage d’imagerie
La dynamique du plasma est étudiée par un montage optique qui en réalise l’image
dans une direction transverse à la direction de propagation du faisceau laser. Le
schéma du montage est proposé sur la figure 2.8. Deux lentilles cylindriques, dont
les axes de révolution sont orthogonaux l’un à l’autre, sont couplées à une lentille
sphérique pour imager le plasma sur le capteur de la caméra. Le plasma est situé dans
le plan focal image des lentilles C1 (fC1 = 150 mm) et C2 (fC2 = 300 mm), tandis
que le capteur de la caméra iCCD est positionné au plan focal image de la lentille
L4 (fL4 = 750 mm). Par conséquent, un grandissement de 5 est obtenu à l’aide de
l’association C1 + L4 dans la direction de propagation du faisceau laser (qui est la
direction d’expansion du plasma). Dans la direction radiale, le grandissement obtenu
à l’aide de C2 + L4 est seulement de 2.5. Ce double grandissement permet de réaliser
une image du plasma la plus grande possible sur le capteur de la caméra iCCD, et
permet d’observer le plasma même pour des temps proches de la durée d’impulsion
lorsque celui-ci est encore très peu étendu et donc très proche de la surface (quelques
dizaines de microns d’expansion).
Fig. 2.8 - Schéma du montage d’imagerie.
Les deux paragraphes suivants présentent le réglage de la netteté et des grandis-
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sements du système optique constitué des lentilles {C1+C2+L4}.
a) Calibration du système optique d’imagerie
Le réglage de la netteté et la mesure du grandissement pour les systèmes C1+L4 et
C2+L4 sont réalisés à l’aide d’une mire constituée d’une fente de spectromètre d’une
largeur de 500 µm. La fente est d’abord disposée dans une direction parallèle à la
cible, afin de régler la netteté dans la direction d’expansion du plasma, et de calculer
le grandissement du système C1+L4. La netteté est réglée par acquisition d’images
sur la caméra iCCD. Les grandissements mesurés sont de 4.9 (longitudinal) et 2.75
(radial), valeurs très proches des grandeurs théoriques 5 et 2.5 calculées à partir des
lois de l’optique géométrique.
Fig. 2.9 - Repérage de la surface de la cible par ombroscopie. (a) mesure par un hublot
latéral. (b) schéma avec une vue de dessus.
La position de la surface de la cible est repérée à l’aide d’une image d’om-
broscopie (le principe de l’ombroscopie est décrit dans la sous-section suivante).
Une image qui a servi à repérer la position de la cible est présentée en figure 2.9.
Notons que cette image donne seulement une approximation de la position de la
surface. En effet, la conception du porte-échantillon ne garantit pas que celui-ci
soit exactement perpendiculaire à la direction de propagation du faisceau laser. Par
conséquent, celui-ci peut être légèrement incliné, comme le schématise la figure 2.9,
ce qui ne serait pas visible sur l’image 2.9. Cette inclinaison induit donc une erreur
d’estimation ∆z de la position de la surface, suivant la formule ∆z = 0.5× L× sin(θ),
où L est la longueur de l’échantillon et θ l’angle qui caractérise cet inclinaison. Pour
L = 1.3 cm et θ ≈ 1˚ , on a ∆z ≈ 0.022 cm, soit 220 µm.
La mesure de la longueur du plasma est présentée dans la partie suivante.
b) Mesure de la longueur du plasma
Sur la figure 2.10, nous présentons une image plasma acquise pour un délai de 90
ns après le maximum d’impulsion laser, avec une porte d’acquisition de 10 ns. La
surface est représentée en tirets blancs à gauche de l’image.
Sur la même figure, nous présentons le profil d’intensité du plasma en fonction
de la distance à la cible, calculé de la façon suivante :
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Fig. 2.10 - Méthode de calcul du front de plasma.
1. la valeur moyenne du fond de l’image est calculée en choisissant une zone
sombre non perturbée par le plasma. Sur l’image, nous avons représenté cette
zone par un carré blanc de 60 pixels de côté. La valeur du bruit de fond est
alors calculée par la formule :
Ifond =
1
602
60∑
i=1
60∑
j=1
I(i, j)
2. l’axe de symétrie du plasma est repéré par une droite en trait plein.
3. deux droites en tirets sont définies symétriquement de part et d’autre de l’axe
de symétrie. Ces droites sont séparées de 10 pixels. L’intensité moyenne du
plasma dans cette bande de 10 pixels en fonction de la direction d’expansion z
est donnée par la formule :
I¯(z) =
1
10
10∑
i=1
I(i)
Le profil I(z) est présentée sur la figure 2.10. Ce profil bruité est corrigé en
ôtant la valeur du fond de l’image calculée précédemment.
Le plasma se propage uniquement dans la direction de propagation du faisceau
laser. Son diamètre est celui de la tache laser en surface de la cible, et seule sa
longueur zP change en fonction du temps. Celle-ci est définie comme la position pour
laquelle l’intensité du plasma est égale à l’intensité maximale (moyenne) divisée par
10. La position de la surface est prise comme origine z = 0. Ce calcul, et la façon
dont est déterminée l’intensité maximale du signal, ont été précédemment utilisés
dans la référence [1]. L’intensité maximale moyenne du plasma est calculée par la
formule :
I¯MAX =
∫
∆z
I(z)dz
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où ∆z est choisi arbitrairement. Sur l’image précédente, nous avons choisi ∆z = [0.4
mm ; 0.6 mm].
Les paragraphes suivants détaillent le montage d’ombroscopie et la mesure de la
position de l’onde de choc au cours du temps.
2.2.4 Montage d’ombroscopie
Fig. 2.11 - Montage d’ombroscopie.
Les mesures de la dynamique de l’onde de choc sont réalisées par ombroscopie.
Cette méthode consiste à éclairer la phase gazeuse avec une impulsion laser et à
observer en transmission, à l’aide d’une caméra CCD, l’ombre produite par cet éclai-
rement. Les inhomogénéités de l’indice de réfraction dans la phase gazeuse, dues à
des variations locales de la pression dans le plasma ou au passage de l’onde de choc,
réfractent les rayons lumineux de l’impulsion laser de mesure. L’ombre produite per-
met de visualiser ces changements d’indice. Une image d’ombroscopie est proposée
à titre d’illustration sur la figure 2.12.
Le système de mesure par ombroscopie est présenté sur la figure 2.11. Le laser
d’éclairement est un laser Nd :YAG à 532 nm délivrant des impulsions de largeur
à mi-hauteur 5 ns. Le faisceau est agrandi à l’aide d’un expanseur, constitué de
deux lentilles convergentes L5 et L6, afin qu’il couvre une très grande zone dans
la phase gazeuse. L’ombre formée est mesurée par le même système optique et la
même caméra que ceux utilisés dans le montage d’imagerie.
L’ombre de la phase gazeuse est réalisée en appliquant, pour chaque image, une
impulsion du laser de sonde. Cette ombre est visible pendant les 5 ns de l’impul-
sion, donc la résolution temporelle des images acquises par ombroscopie est 5 ns.
L’impulsion du laser sonde est synchronisée avec celle du laser d’ablation avec un
générateur de porte. La dynamique de l’onde de choc est étudiée au cours du temps
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Fig. 2.12 - Procédure de calcul de la position de l’onde de choc. Image acquise à t = 200 ns
(∆t = 10 ns).
en faisant varier le délai entre ces deux impulsions.
La position de l’onde de choc est repérée avec la même méthode de mesure de
la longueur du plasma. Nous choisissons une bande de 10 pixels autour de l’axe
de symétrie de l’onde de choc, puis nous représentons l’intensité moyenne de cette
bande en fonction de la coordonnée d’expansion. Un exemple de profil obtenu
pour t = 200 ns est présentée sur la figure 2.12. La position de l’onde de choc
est repérée par une discontinuité dans la fonction I(z). Localement, la chute de
l’intensité moyenne signifie que le laser sonde a été localement plus réfracté que pour
les régions adjacentes. Cette réfraction correspond à un changement important de
l’indice du milieu induit par une variation de la pression au passage de l’onde de choc.
2.2.5 Mesure de la profondeur des cratères par profilométrie
La profondeur des cratères d’ablation a été mesurée à l’aide d’un perthomètre méca-
nique. Le perthomètre est un appareil de mesure constitué d’une pointe montée sur
trois axes de déplacement micrométriques piézoélectriques. La pointe est placée au
contact de la surface et se déplace sur l’échantillon dans une direction donnée. Un
capteur de mouvement enregistre le déplacement de la pointe dans un plan perpen-
diculaire à la surface, ce qui permet de mesurer le relief ou "profil" de la surface. Un
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Fig. 2.13 - Schéma de principe de la mesure par profilométrie mécanique.
schéma illustrant le principe de la mesure est donnée en figure 2.13.
Un exemple de profil d’un cratère est illustrée sur la figure 2.14. Ce profil met en
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Fig. 2.14 - Mesure d’un profil de cratère. 600 tirs laser ont été appliqués sur la cible.
évidence deux zones : la première zone, qui s’étend de 500 µm à 1.5 mm, représente
le cratère. En périphérie du cratère (r ∈ [250-500]∪[1500-1800]), deux pics de matière
traduisent l’interaction plasma-couche liquide de cuivre : lors de son expansion, le
plasma exerce une pression de recul sur la couche liquide. Celle-ci est alors en partie
chassée vers l’extérieur du cratère, déborde en périphérie du cratère et se solidifie en
partie, ce qui forme ces deux bourrelets. [1]
Le profil présenté est déformé par la géométrie de la pointe de mesure. La pointe est
taillée avec un angle de 60˚ , ce qui lisse nécessairement les bords, comme le schéma-
tise la figure 2.15. En réalité, les bourrelets en périphérie ne sont pas aussi épais, et
la taille du cratère, égale à 1 mm sur la figure 2.14, vaut 1.3 mm approximativement.
Ce résultat a été mesuré précisément par microscopie électronique à balayage, et on
retrouve alors le diamètre du spot en surface de cible. Cet élargissement induit n’est
pas préjudiciable à la mesure de la profondeur, car il reste très faible par rapport au
diamètre mesuré du cratère (1 mm). La partie du profil dans la zone r∈[500 µm-1.5
mm] contient suffisamment d’informations pour calculer la profondeur moyenne du
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Fig. 2.15 - Erreur de mesure induite par la géométrie de la pointe
cratère, selon la formule :
z¯ =
∫
∆r
z(r)dr
où ∆r ≈ 1 mm dans le cas du profil 2.14. La résolution en profondeur de la mesure
est de 500 nm. Il est donc impossible de mesurer la profondeur d’un cratère pour un
seul tir, car les mesures montreront que l’épaisseur ablatée par tir vaut 40 nm. Au
minimum, il faut donc 20 tirs sur un même cratère pour pouvoir réaliser une mesure
par profilométrie de contact.
Enfin, notons que la profilométrie est utilisée pour déterminer :
– le seuil d’ablation de nos cibles de cuivre, c’est-à-dire l’irradiance minimale
pour que l’ablation de la cible débute.
– l’épaisseur de la couche de matière ablatée par impulsion. Une série de cra-
tères est réalisée à énergie donnée avec un nombre d’impulsions variables. En
représentant la profondeur du cratère en fonction du nombre d’impulsions ap-
pliquées, on peut connaître la dynamique d’ablation à l’énergie laser choisie.
Les résultats issus de ces deux séries de mesure seront directement comparés aux
résultats du modèle.
2.2.6 Mesure de la transmittivité du plasma.
La transmittivité du plasma en fonction de l’énergie du faisceau incident est mesu-
rée en comparant le profil temporel de l’impulsion incidente à celui de l’impulsion
arrivant sur la surface de la cible. Le principe consiste à mesurer le profil temporel
de l’impulsion à partir d’une fraction du faisceau qui a traversé et donc interagi
avec le plasma. La figure 2.16 présente le montage expérimental associé à cette
expérience. [1]
Le profil temporel de l’impulsion incidente est mesuré à l’aide d’une photodiode
placée en sortie du laser devant une lame de verre, qui réfléchit une partie du
faisceau incident (cf. section 2.2). Le profil de l’impulsion après interaction avec le
plasma, c’est-à-dire celui qui arrive en surface de l’échantillon, est mesuré à l’aide
d’une seconde photodiode placée derrière l’échantillon. Dans ce dernier, un trou a
été percé et chaque impact laser est réalisé de façon à ce que le trou soit au centre
du spot en surface. La seconde photodiode mesure une diffusion du faisceau par un
échantillon diffusif, dans notre cas une plaque d’acier dépoli.
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Fig. 2.16 - Mesure de l’atténuation du faisceau.
Pour des raisons de place, il a fallu enlever la chambre à vide et travailler en flux
gazeux. Autrement dit, le gaz ambiant (l’hélium et l’argon dans cette expérience) est
maintenant souﬄé au niveau de l’impact laser. De plus, nous avons obligatoirement
travaillé avec des échantillons moins épais : dans cette expérience, nous utilisons des
feuilles de cuivre de 30 µm d’épaisseur. En effet, les trous percés dans l’échantillon
font 15 µm de diamètre, trous que nous avons réalisés par micro-usinage. Il était en
effet impossible de percer de tels trous dans des échantillons d’épaisseur 2 mm. Pour
assurer la planéité des feuilles de cuivre durant l’expérience, une bague spéciale a
été conçue pour tendre les feuilles.
La raison de l’utilisation de trous de 15 µm est la suivante : pour mesurer la transmit-
tivité du plasma, il faut que le plasma ait "recouvert" le trou pendant l’impulsion
laser, sinon l’impulsion mesurée sera identique à l’impulsion laser initiale. Cette
configuration est présentée sur la figure 2.17. Pour un grand diamètre (a) (∝ 500
µm, le temps que met le plasma pour recouvrir intégralement le trou est supérieur
à la durée d’impulsion 6 ns. Dans ce cas, le profil mesuré est dû à une superposition
du profil de l’impulsion incidente et du profil écranté aux bords. Un trou d’une
dimension de quelques microns de diamètre (b) suffit à corriger le problème. L’ordre
de grandeur du diamètre du trou peut être estimé de façon analytique.
Supposons que, pour une mesure fiable, le plasma devrait avoir recouvert le trou en
1 ns au maximum. Ce temps semble raisonnable par rapport à la durée d’impulsion
τ = 6 ns. La distance que parcourt le plasma pendant une durée de 1 ns vaut en
première approximation z = 2 v¯× 1 ns, où v¯ est la vitesse moyenne du plasma
pendant cette expansion. Le facteur 2 vient du fait que deux petits plasmas sont
créés autour du cratère pour se rejoindre en couvrant le trou. L’ordre de grandeur
de cette vitesse est donné par les résultats de calculs au chapitre 4. Pour I = 1.9
GW.cm-2, l’application numérique donne v¯ ≈ 104 m.s-1, et donc z ≈ 20 µm. Le
plasma recouvre effectivement un trou de 15 µm bien avant la fin de l’impulsion.
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Fig. 2.17 - Influence du diamètre du trou sur la mesure de transmittivité. (a) grand diamètre
(b) petit diamètre.
Dans cette expérience, les résultats expérimentaux ont été réalisés en monotir,
pour deux raisons :
1. En premier lieu, la fusion du matériau et les mouvements de liquide entraînent
souvent le rebouchage du trou après un tir. La cible est donc constituée de
plusieurs trous sur lesquels un seul tir est appliqué.
2. la feuille étant peu épaisse, quelques dizaines de tirs suffisent à la déchirer, du
fait de l’ablation du cuivre due au faisceau laser, à l’interaction plasma-cible
(chauffage, pression de recul. . .).
Avant chaque série de mesures, nous vérifions qu’à faible énergie (puisque l’im-
pulsion laser incident ne crée pas de plasma en surface de cible), le profil transmis
doit être identique au profil du rayonnement incident.
Dans cette section, les principaux diagnostics du plasma et les mesures relatives
à l’ablation ont été présentés. Dans la section suivante, la composition et les pro-
priétés thermophysiques des cibles sont présentées. La dernière partie de la section
est consacrée à la mesure de la réflectivité des cibles de cuivre, paramètre qui joue
un rôle essentiel lors de l’interaction entre le laser et la cible.
2.3 Caractérisation de nos cibles de cuivre.
2.3.1 Composition de l’échantillon.
Les cibles de cuivre sont des cibles à surface carrée de 1,3 cm de côté. Chaque cible
a été décapée par sablage afin d’éliminer les saletés et la couche d’oxyde en surface
du matériau. La composition des cibles a été estimée à l’aide d’une analyse LIBS
à caractère semi-quantitatif. Cette analyse permet de connaître la composition des
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cibles, pour les éléments majeurs (le cuivre) et mineurs (les traces d’autres éléments).
Celle-ci est donnée dans le tableau 2.2.
Tab. 2.2 - Composition des cibles de cuivre utilisées.
Cu 99.74 %
Al 0.01%
Ca 0.01%
Si 0.23 %
Na 0.01%
total 100 %
La présence des traces n’a pas d’influence sur les résultats présentés dans ce
manuscrit. Les cibles sont constituées de cuivre avec des traces d’aluminium et
de silicium provenant du sablage. Le calcium et le sodium sont déposés lors de la
manipulation des cibles.
La section suivante présente les propriétés thermophysiques des cibles.
2.3.2 Définition des propriétés thermophysiques de nos cibles de cuivre.
Les propriétés du métal utilisées dans notre modèle sont listées dans le tableau
2.3. Toutes les données regroupées dans ce tableau sont données à la température
Tab. 2.3 - Propriétés thermomécaniques du cuivre utilisées dans notre modèle. Les données
sont données à T = 300 K [3].
Paramètre unité Valeur
Masse volumique, ρ kg.m−3 8960 (solide), 8900 (liquide)
Masse molaire, Mv kg.mol
−1 63, 54.10−3
Masse atomique, mv kg 1, 05.10
−25
Coefficient d’absorption linéique, α m−1 2.46.107 (à 532 nm)
Coefficient de réflexion, R – 0,34
Température de fusion, Tm K 1358
Température d’ébullition, Tb K 2836
Chaleur latente de fusion, Qm J.m
−3 1, 89.109
Chaleur latente d’évaporation, Q J.mol−1 3, 05.105
Premier potentiel d’ionisation, θ1 eV 7,73
Second potentiel d’ionisation, θ2 eV 20,29
ambiante T = 300 K. En réalité, les propriétés thermomécaniques et optiques d’un
matériau dépendent de la température. Mais la connaissance de ces dépendances
est essentiellement fondée sur le nombre et la qualité des travaux publiés dans la
littérature. Le cuivre est un matériau assez bien connu et l’évolution de la plupart
de ses propriétés en fonction de la température a été largement étudiée au cours du
siècle dernier. Cela concerne par exemple la conductivité thermique ou la capacité
thermique. Mais certaines dépendances restent très difficiles à trouver, ou bien elles
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n’ont jamais été publiées. C’est le cas des propriétés optiques telles que la réflectivité
ou l’absorptivité linéique.
La conductivité thermique et la capacité thermique sont modélisées par les ex-
pressions suivantes : [4, 5]
κ(T ) =
{
−2.10−5 T 2 − 0.0347 T + 409.96 si T6 Tf
8.10−10 T 3 − 2.10−5 T 2 + 0.0632 T + 109.92 si T > Tf
De même, la capacité thermique à pression constante est donnée par la fonction :
Cp(T ) =
{
0.1147 T + 354.04 si T6 Tf
494 si T> Tf
Il existe très peu de publications montrant la dépendance en température des
paramètres optiques de la cible, c’est-à-dire la réflectivité et l’absorptivité linéique.
A notre connaissance, il n’existe aucune publication traitant de la dépendance en
température du coefficient d’absorption du cuivre. A ce titre, nous choisissons un
coefficient constant α = 2,56.107 m−1, dont la valeur découle de l’indice d’absorption
du matériau à 532 nm [3]. Ce point génère des incertitudes pour le caractère réaliste
du modèle, car Wu a montré, à partir d’un couplage expérience-modélisation dans le
cas de l’ablation laser de cibles d’aluminium, que la dépendance en température du
coefficient d’absorption pour des températures proches de la température critique,
influence très fortement la dynamique d’ablation [6].
La dépendance en température du coefficient de réflexion est généralement mesu-
rée en associant deux dignostics : il s’agit de mesurer, à l’aide d’une sphère intégrante,
le coefficient de réflexion du matériau pour différentes intensités laser. En parallèle
est mesurée pour chaque énergie, par pyrométrie optique, la température du maté-
riau. Dans la littérature, il n’existe pas, à notre connaissance, de résultats publiés
pour la longueur d’onde 532 nm. Nous ne pouvons citer que les travaux de N.G. Ba-
sov sur la mesure de réflectivité de différents métaux irradiés par un laser Nd :YAG
(1064 nm) (cf. figure 2.18). Cette étude montre qualitativement que le coefficient
de réflexion du cuivre chute au cours du chauffage, pouvant atteindre des valeurs
inférieures à 10 %. Il est extrêment difficile de mesurer ce coefficient de réflexion
pour deux raisons :
– Pour des éclairements supérieurs à 400 MW.cm-2, il y a formation d’un plasma
qui absorbe une partie du rayonnement incident et réfléchi.
– La réflectivité dépend fortement de l’état de surface du matériau. Un matériau
poli réfléchira près de 100 % de la lumière tandis qu’un matériau rugueux en
réfléchira une plus faible partie. Lorsque les mesures sont réalisées à l’aide
d’un laser pulsé, il faut tenir compte du changement de l’état de surface à
chaque tir, ce qui peut fausser les mesures.
Nous n’avons pas mesuré la dépendance en température du coefficient de réflexion.
En revanche, nous avons mesuré ce coefficient à température ambiante. Le coefficient
de réflexion peut être décomposée comme la somme de deux termes : une partie est
la réflexion spéculaire, dans la même direction que le faisceau incident, et une partie
la réflexion diffuse, dans toutes les directions. On écrit donc :
R =
Pspec + Pdif
Pinc
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Fig. 2.18 - Variation du coefficient de réflexion de plusieurs matériaux en fonction de l’éner-
gie laser incidente ; (I) Teflon, (II) Aluminium, (III) étain, (IV) cuivre, (V) ebonite, (VI)
carbone. (image extraite de [7])
où Pspec, Pdif et Pinc sont respectivement la mesure de puissance mesurée du faisceau
réfléchi par réflexion spéculaire, par réflexion diffuse, et celle du faisceau incident. La
puissance Pspec est mesurée à l’aide d’un spectrophotomètre, à partir du montage
présenté sur la figure 2.19.
Fig. 2.19 - Schéma du montage de mesure de la réflectivité à 10˚ .
Le montage en W permet de mesurer le coefficient de réflexion à 10˚ . En pre-
mière approximation, nous considérerons que cette valeur est identique à celle que
nous aurions obtenue pour une incidence normale. Notons que l’expérience permet
de mesurer le carré du coefficient de réflexion, puisque le faisceau incident est ré-
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fléchi deux fois sur la cible métallique. A 532 nm, nous mesurons que la réflectivité
spéculaire est nulle.
Fig. 2.20 - Mesure de la réflectivité diffuse par sphère intégrante.
La mesure du coefficient de réflectivité diffuse est réalisée à l’aide d’une sphère
intégrante dont un schéma illustratif est présenté en figure 2.20. Un faisceau inci-
dent (dans notre cas, provenant d’une laser HeNe à 532 nm) entre dans la sphère
intégrante. Les faisceaux lumineux diffusés, provenant de n’importe quel point de
la surface interne de la sphère, sont distribués de façon égale à tous les autres
points de la sphère et ceci indépendamment de la direction originale de la lumière.
L’intégration de ce rayonnement diffus sur l’ensemble de la surface diffusante per-
met d’estimer la puissance lumineuse diffusée, et donc de mesurer le coefficient de
réflexion diffuse. Dans notre cas, nous mesurons Rdif = Pdif/Pinc ≈ 0.34.
Nous pouvons donc conclure que 34 % du rayonnement incident à 532 nm est
diffusé en surface des échantillons. Ceux-ci font 2 mm d’épaisseur et il est sûr que
le rayonnement ne peut traverser une telle épaisseur. La partie du rayonnement qui
n’est pas diffusé est alors obligatoirement absorbé dans la cible. Nous en concluons
de plus que 66% du rayonnement est absorbé dans la cible.
Le chapitre 3 décrit le schéma numérique qui a servi à résoudre les différentes
équations présentées dans le chapitre 1.
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C
e chapitre présente l’architecture du schéma utilisé pour modéliser les plasmas
produits par laser. Celui-ci est divisé en deux parties : le calcul du champ de
température dans le matériau est résolu par un schéma de volumes finis. Un second
schéma de volumes finis est utilisé pour résoudre les équations d’Euler dans la phase
gazeuse. Les deux schémas sont liés par les conditions à l’interface liquide-vapeur.
Pour chaque schéma seront présentés le maillage, la discrétisation des équations mises
en jeu et la méthode de résolution, et les conditions aux limites. En premier lieu,
nous rappelons la structure d’un schéma de volumes finis.
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3.1 Schéma de volumes finis.
La dénomination de volumes finis est un mode de construction de schémas des lois
de conservation. Ce n’est pas une méthode de résolution, mais uniquement la façon
dont les équations sont discrétisées dans le système à résoudre.
Le domaine de résolution spatiale Ω est divisé en cellules (ou maille)
[
zj-1/2, zj+1/2
]
,
où z = zj+1/2 est appelée interface de la cellule. Le temps T d’étude des phénomènes
est discrétisé en intervalles de temps
[
tn, tn+1
]
, où tn est simplement appelé temps
’n’. Le pas d’espace et le pas de temps sont respectivement définis par les grandeurs
∆zj = zj+1/2 − zj-1/2 et ∆tn = tn+1 − tn. Cette définition implique :
ZΩ =
∑
j
∆zj
T =
∑
n
∆tn
où ZΩ est la taille du domaine de résolution spatialle.
La forme d’un schéma de volumes finis s’appuie sur la forme intégrale des lois de
conservation. Pour une grandeur u conservée, exprimée au centre d’une cellule j, et
en notant f le flux de cette grandeur aux interfaces zj+1/2, on obtient :
∫ zj+1/2
zj−1/2
[
u(z, tn+1)− u(z, tn)] dz = − ∫ tn+1
tn
[
f(u(zj+1/2, t))− f(u(zj−1/2, t))
]
dt
Cette forme intégrale est discrétisée de la façon suivante :
u¯n+1j = u¯
n
j − λ
(
fˆnj+1/2 − fˆnj−1/2
)
(3.1)
où :
u¯nj =
1
∆zj
∫ zj+1/2
zj−1/2
u(z, tn)dz (3.2)
fˆnj+1/2 =
1
∆tn
∫ tn+1
tn
f(u(zj+1/2, t)dt (3.3)
λ =
∆tn
∆zj
(3.4)
Dans les expressions ci-dessus, les grandeurs barrées sont moyennées sur un pas
d’espace, tandis que les grandeurs avec un chapeau sont moyennées sur un pas de
temps. Les grandeurs fˆnj+1/2 sont appelées flux numériques conservatifs.
L’équation (3.1) décrit l’évolution de la grandeur unj du temps ’n’ au temps ’n+1’.
Dans une méthode explicite, les termes à droite du signe ’=’ sont exprimés uni-
quement au temps ’n’ : la résolution permet de calculer les inconnues un+1j au
temps ’n+1’ en fonction des grandeurs connues au temps ’n’. Dans une méthode
implicite, ces termes peuvent également dépendre des grandeurs au temps ’n+1’, ce
qui conduit à des méthodes de résolution plus complexes.
D’une façon générale, trois critères assurent une précision correcte pour le calcul
de la solution numérique : la consistance de l’équation discrétisée, la stabilité et la
convergence de la solution à l’Equation aux Derivées Partielles (EDP).
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Définition 3.1 Une équation discrétisée est consistante à une équation différentielle si, pour toute
solution suffisamment régulière de cette équation, l’erreur de troncature (c’est-à-dire
la différence entre l’équation discrétisée et l’équation différentielle) tend uniformé-
ment vers zéro par rapport à (t,z) lorsque les pas d’espace et de temps (∆z, ∆t)
tendent vers zéro.
Lorsque l’erreur de troncature tend vers 0 comme O ((∆z)p + (∆t)q) lorsque ∆z et
∆t tendent vers zéro, on dit alors que le schéma est précis à l’ordre p en espace et à
l’ordre q en temps.
La stabilité est une propriété de la solution d’une équation différentielle (ordinaire
ou aux dérivées partielles). La solution peut être une solution exacte ou une solution
numérique (résultant d’une discrétisation). Nous reprenons la définition de Grégoire
allaire décrite dans [1]. Dans cette définition, nous avons besoin d’utiliser la norme
|| ||p bien connue dont la définition est la suivante :
||un||p =
(
N∑
i=0
∆x
∣∣unj ∣∣p
)1/p
pour 1 6 p 6 +∞ (3.5)
La stabilité d’un schéma est alors définie de la façon suivante.
Définition 3.2 Un schéma aux différences finies est dit stable pour la norme || ||p s’il existe une
constante K>0 indépendante de ∆t et ∆z (lorsque ces valeurs tendent vers 0) telle
que :
||un||p 6 K  ||u0||p pour tout n > 0 (3.6)
quelle que soit la donnée initiale u0.
Si (3.6) n’a lieu que pour des pas ∆t et ∆z astreints à certaines inégalités, on dit
que le schéma est conditionnellement stable.
Enfin, la convergence est une propriété de la solution numérique.
Définition 3.3 La solution numérique d’une EDP est dite convergente si elle tend vers la solution
exacte de cette équation quand ∆t et ∆z tendent vers 0.
Les deux sections suivantes décrivent les schémas utilisés pour résoudre l’équa-
tion de la chaleur et les équations d’Euler. Dans chaque paragraphe, l’équation
discrétisée et la méthode de résolution sont présentées. Le maillage utilisé pour la
résolution est également décrit. Enfin, les résultats sur la consistance de l’équation
discrétisée, la stabilité et la convergence de la solution sont présentés.
3.2 Résolution de l’équation de la chaleur.
3.2.1 Discrétisation de l’équation de la chaleur
L’équation de la chaleur 1.1 est résolue en utilisant un schéma 1D de volumes finis
implicite. La température discrète et les flux numériques sont exprimés par :
T nj =
1
∆zj
∫ zj+1/2
zj−1/2
T (z, tn)dz (3.7)
fn+1j+1/2 =
1
∆tn
∫ tn+1
tn
κ
(
T (zn+1j+1/2, t)
) ∂T
∂z
∣∣∣∣
j+1/2
dt (3.8)
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Nous omettons les barres et chapeaux utilisés pour noter des grandeurs moyennées
dans l’espace et le temps. En notant ρ(T (zn+1j+1/2, t
n) = ρnj , Cp(T (z
n+1
j+1/2, t
n) = Cpnj
et κ(T (zn+1j+1/2, t
n) = κnj , l’équation 1.1 discrétisée s’écrit :
ρnj Cp
n
j ∆zj
T n+1j − T nj
∆t
= 〈 κ
∆z
〉j+1/2
(
T n+1j+1 − T n+1j
)
+ 〈 κ
∆z
〉j−1/2
(
T n+1j−1 − T n+1j
)
+α(1− Rf )I−1/2 exp
(−αzj+1/2)
(3.9)
où I
−1/2 est la valeur de l’éclairement laser en surface de la cible. Cette valeur est
donnée par la loi de Beer-Lambert (1.59) lorsque la structure et l’absorptivité de
l’écoulement ont été déterminées dans la phase gazeuse. Le coefficient α est considéré
constant, et le coefficient Rf est pris égal à sa valeur mesurée présentée dans le
chapitre 2 : Rf = 0.34.
L’expression du flux numérique à l’interface j+1/2 s’appuie sur l’hypothèse selon
laquelle le flux est constant sur un pas de temps, et sa valeur est celle donnée au
temps ’n+1’. L’intégration de (3.8) donne :
fn+1j+1/2 ≈ 〈
κ
∆z
〉j+1/2
(
T n+1j+1 − T n+1j
)
(3.10)
où le terme 〈 κ∆z 〉j+1/2 est donné par la moyenne harmonique :
〈 κ
∆z
〉j+1/2 =
2
∆zj
κn+1j
+
∆zj+1
κn+1j+1
(3.11)
La valeur numérique de la conductivité thermique est normalement exprimée au
temps ’n+1’, mais pour simplifier la méthode de résolution, nous supposerons que
κn+1j ≈ κnj . De même, nous supposerons que Cpn+1j ≈ Cpnj et ρn+1j ≈ ρnj . Ces
hypothèses sont raisonnables pour des pas de temps très courts (en pratique nous
avons ∆t ≈ 10-12 s) qui impliquent une variation très faible de ces coefficients.
Les propriétés de consistance de ce schéma et de stabilité et de convergence de la
solution ont été établies dans de nombreux ouvrages. Ces propriétés sont rappelées
grâce aux trois théorèmes suivants. Les démonstrations de ces théorèmes peuvent
être trouvées dans tout livre sur la résolution des équations aux dérivées partielles
(par exemple [2, 3]).
Théorème 3.1 La discrétisation est consistante, au sens des différences finies, avec l’équation 1.1
à l’ordre 2 en espace et 1 en temps : l’erreur de troncature tend vers 0 lorsque ∆t et
∆z tendent vers 0 comme O
(
(∆z)2 +∆t
)
La résolution au premier ordre en espace est cohérente avec le fait que nous
résolvons les équations d’Euler à l’ordre 1. Ce point sera aborbée dans la partie
suivante.
Théorème 3.2 Avec un choix adapté des conditions aux limites, le schéma implicite de l’équation
de la chaleur est inconditionnellement stable.
Autrement dit, la solution numérique est stable quel que soit le choix des pas de
temps et d’espace.
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La section suivante présente le maillage construit pour calculer les valeurs de
températures à l’instant ’n+1’.
3.2.2 Construction du maillage pour la résolution de l’équation de la cha-
leur discrétisée
L’absorption du laser dans la cible est réalisée sur une distance de l’ordre de l’épais-
seur de pénétration optique δ. Il apparaît donc logique que le maillage soit plus fin
dans cette zone, c’est-à-dire que le pas d’espace localement soit choisi beaucoup plus
petit que δ (≈ 80 nm dans nos conditions). Le maillage spatial sur lequel est discré-
tisée l’équation de la chaleur est un maillage régulier avec un pas d’espace constant
∆z = 5 nm. Ce pas d’espace a été choisi pour obtenir une précision suffisante pour
les résultats numériques tout en minimisant le nombre de mailles dans le domaine
de calcul. Ce domaine est choisi égal à 10 µm, soit 10 fois la profondeur de diffusion
de la chaleur zth =
√
2ξτ ≈ 1 µm pour τ = 6 ns. Le nombre de cellules J du maillage
vaut donc J = 2000. A z = 10 µm, on peut considérer que la cible n’a pas été affectée
par la diffusion de la chaleur :
T (z = 10 µm, t) = Tamb = 300K, ∀t > 0. (3.12)
Le pas de temps est déterminé dans la phase gazeuse par la condition CFL, qui
assure la stabilité du schéma utilisé pour décrire les équations d’Euler. [4]
La méthode de résolution de l’équation (3.1) sur le maillage ainsi défini est
présentée dans la section suivante.
3.2.3 Méthode de résolution
La résolution de l’équation (3.1) se réduit à un problème d’inversion de matrice :
M  T n+1 = T n, où M est une matrice tridiagonale carrée de taille J×J, et Tn le
vecteur température à l’instant ’n’, c’est-à-dire le vecteur contenant les valeurs de la
température à l’instant ’n’ dans chaque cellule du maillage. On note :
M =


1 0 . . .
m21 m22 m23 0 . . .
0 m31 m32 m33 0 . . .
. . .
. . . 0 mJ−2 mJ−1 mJ
. . . 0 1


, T n =


T n0
T n1
...
...
T nJ−1
T nJ


avec : 

mj,j−1 = − ∆t∆zj ρnj Cpnj 〈
κ
∆z 〉j−1/2
mj,j = 1 +
∆t
∆zj ρnj Cp
n
j
(〈 κ∆z 〉j−1/2 + 〈 κ∆z 〉j+1/2)
mj,j+1 = − ∆t∆zj ρnj Cpnj 〈
κ
∆z 〉j+1/2
Le calcul du vecteur Tn+1 est réalisé à l’aide de la méthode du balayage de
Choleski [2]. Cette méthode évite de calculer l’inverse de la matrice M et est simple
à implémenter. Elle nécessite toutefois la donnée d’une condition initiale et de
deux conditions aux limites en bord du domaine de résolution, conditions qui sont
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présentées dans le paragraphe suivant.
3.2.4 Conditions initiales - Conditions aux limites
La température initiale du matériau est prise égale à la température ambiante :
T 0j = 300, ∀j (3.13)
La condition (3.12) est imposée numériquement par une condition de Neumann : [3]
T nJ = 300, ∀ n > 0 (3.14)
La température en z = 0 est calculée en utilisant la relation (1.13) et en modifiant
le flux numérique f-1/2 de l’équation (3.1) de la façon suivante :
ρn0Cp
n
0∆z0
T n+10 − T n0
∆t
= 〈 κ
∆z
〉1/2
(
T n+11 − T n+10
)−ρKvK
(
Q(T ) + hK +
v2K
2
)
+α(1−Rf )I−1/2
(3.15)
pour vK>0. Dans le cas de la condensation, l’équation précédente est toujours
valable, mais le terme Q(T) disparaît.
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Fig. 3.1 - Profils de température dans la cible calculées à différents temps pour une énergie
d’impulsion 150 mJ, et l’argon à 1 bar comme gaz ambiant.
La figure 3.1 présente plusieurs profils de température dans le matériau à dif-
férents temps de calcul. L’utilisation de l’équation discrétisée (3.15) implique que
la surface de la cible est plus froide que des couches à quelques dizaines de nano-
mètres de profondeur. Sur le profil calculé à t = 0 ns (maximum d’impulsion), la
température est maximale à 50 nm de profondeur. Cette température plus faible
en surface traduit physiquement le fait que la matière évaporée emporte une partie
de l’énergie thermique de cible, sous forme cinétique et thermique (cf. Chapitre 1).
Pour les temps plus longs, le gradient thermique en surface redevient positif du fait
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de la conductivité thermique dans le métal.
La condition aux limites (3.15) ne peut être résolue que lorsque les propriétés de
l’écoulement en sortie de la couche de Knudsen sont connues. Mais ces propriétés
sont liées d’une part à la température de surface Tn+10 et d’autre part aux propriétés
de l’écoulement. Il faut donc en premier lieu déterminer les propriétés de l’écoule-
ment en entier. Le schéma servant à la résolution des équations d’Euler est présenté
dans la section suivante.
3.3 Résolution des équations d’Euler.
Le schéma utilisé pour la résolution des équations d’Euler est un schéma lagrangien
développé par B. Després [5]. Ce schéma est un schéma de volumes finis explicite.
Le paragraphe suivant résume les résultats établis par B. Després. Pour les démons-
trations associées aux lois mathématiques, nous renvoyons à la référence [5].
a) Construction du schéma numérique.
Au cours de la phase lagrangienne est résolu le système (1.23) dont la forme vecto-
rielle est ici rappelée :
∂tU + ∂m
(
MΨ
−12 (Ψ,MΨ)
)
= S (3.16)
où U = (τ, v, e)T , Ψ = (p, −v)T , S =
(
0, 0, ∂e∂t
∣∣∣
sources, pertes
)T
et M =(
0 1
1 0
)
∈ R2×2.
La construction du schéma numérique est basé sur la discrétisation du système
(3.16) suivante :
Un+1j − Unj
∆t
+
fnj+1/2 − fnj−1/2
∆mnj
= 0, ∆mnj = ρ
n
j∆z (3.17)
f représente le flux numérique lagrangien. Ce flux est construit à partir d’un
splitting de la matrice M définie dans le système (3.16).
Définition 3.4 On se donne deux matrices M+ ∈ R2×2 et M− ∈ R2×2 On suppose que ces deux
matrices sont telles que
M+ =
(
M+
)T
> 0, M− =
(
M−
)T
6 0, et M =M+ +M−
On dira que le couple (M+, M−) est un splitting de matrice pour la matrice M.
Les flux numériques sont alors définis par :
fnj+1/2 =
(
M+Ψnj+1 +M
−Ψnj
−12
(
ψnj+1, M
+Ψnj+1
)
− 12
(
ψnj , M
−Ψnj
)) (3.18)
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où :
M+ =
( 1
2ρc
1
2
1
2
ρc
2
)
M− =
(− 12ρc 12
1
2 −ρc2
)
c est la vitesse locale du son.
Le flux lagrangien avec ce splitting s’écrit :
fnj+1/2 =


−v∗j+1/2
p∗j+1/2
(pv)∗j+1/2 = p
∗
j+1/2 v
∗
j+1/2


avec : 

v∗j+1/2 =
1
2
(
vnj + v
n
j+1
)
+ 1
2(ρc)nj+1/2
(
pnj − pnj+1
)
p∗j+1/2 =
1
2
(
pnj + p
n
j+1
)
+
(ρc)nj+1/2
2
(
vnj − vnj+1
)
Le terme (ρc)nj+1/2 s’écrit :
(ρc)nj+1/2 =
1
2
[
(ρc)nj + (ρc)
n
j+1
]
Le schéma numérique construit est donc :

ρnj ∆z
∆t
(
τn+1j − τnj
)
+ p∗j+1/2 − p∗j−1/2 = 0
ρnj ∆z
∆t
(
un+1j − unj
)
+ p∗j+1/2 − p∗j−1/2 = 0
ρnj ∆z
∆t
(
e∗j − enj
)
+ p∗j+1/2v
∗
j+1/2 − p∗j−1/2v∗j−1/2 = 0
(3.19)
Nous rappelons que∆z =
(
znj+1/2 − znj−1/2
)
et τnj = 1/ρ
n
j . L’équation discrétisée
de conservation de la masse en fonction du volume spécifique τ est équivalente à la
relation :
ρn+1j
(
zn+1j+1/2 − zn+1j−1/2
)
= ρnj
(
znj+1/2 − znj−1/2
)
(3.20)
Lors de la résolution, cette relation est privilégiée par rapport à la première relation
du système (3.19) car elle est plus intuitive et fait intervenir directement ρ.
La pression p qui intervient dans le calcul des flux numériques est définie suivant
l’équation des gaz parfaits (1.25) :
pnj = (γ − 1) ρnj
(
enj −
(vnj )
2
2
)
(3.21)
Enfin, la position des interfaces znj+1/2 est mise à jour après chaque pas de temps par
la formule :
zn+1j+1/2 = z
n
j+1/2 + v
∗
j+1/2 ∆t (3.22)
Le terme source ∂tesources, pertes est ajouté dans l’équation de conservation de
l’énergie indépendamment de la phase lagrangienne. Dans un premier temps, la ré-
solution de l’équation de conservation de l’énergie dans (3.19) donne une valeur
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intermédiaire e* à partir de en. Puis l’énergie à l’instant ’n+1’ en+1 est calculée dans
un second temps en ajoutant le terme source.
Cette méthode est une méthode de splitting : deux équations couplées qui caracté-
risent deux phénomènes ayant lieu simultanément sur un pas de temps sont résolues
de façon découplée [6]. La résolution de la première équation donne une solution qui
est prise comme condition initiale pour la seconde équation. Dans ce cas précis, ce
découplage a une signification physique : les vitesses d’expansion du plasma sont très
inférieures à la vitesse de la lumière. Ainsi, la dynamique d’expansion du plasma est
très lente par rapport à la propagation et l’absorption de la lumière dans le plasma
(v c). L’interaction laser-plasma a donc lieu instantanément par rapport au mou-
vement de la matière dans la phase gazeuse.
Le terme source de l’équation de conservation de l’énergie est pris en compte en
discrétisant l’équation (1.58) de la façon suivante :
ρ∗
en+1 − e∗
∆t
= αnj I
n
j+1/2 − Jnj (3.23)
où l’on a noté αnj et J
n
j les coefficients d’absorption et d’émission moyens dans la
cellule ’j’ au temps ’n’. Ces coefficients, dans un schéma de volumes finis, représentent
les grandeurs :
αnj =
1
∆zj
∫ zj+1/2
zj−1/2
α(z, tn)dz (3.24)
Jnj =
1
∆zj
∫ zj+1/2
zj−1/2
J(z, tn)dz (3.25)
L’éclairement laser Inj+1/2 à l’interface j-1/2 est calculé à partir de la solution de
l’équation de Beer-Lambert (1.60) :
In+1j−1/2 = I
n+1
j+1/2 exp
[−αnj∆zj] (3.26)
avec IJ+1/2 = I0(t) le profil temporel d’éclairement du faisceau laser (J représente
l’indice de la dernière cellule du maillage, sur le bord du domaine le plus éloigné de
la cible).
Le schéma établi présente les conditions requises de consistance, de stabilité et de
convergence. Le schéma est consistant par construction des flux (3.18) [5]. La condi-
tion CFL assure non seulement la stabilité du schéma, mais également la croissance
de l’entropie dans chaque maille. Le théorème suivant décrit la condition CFL.
Théorème 3.3 Soit le schéma de Volumes Finis (3.19) avec le flux lagrangien (3.18). Le schéma
est stable si, pour tout j ∈ Z et n ∈ N, la condition suivante est vérifiée :(
max
j
cnj
)
∆t
∆z
6 CFL (3.27)
CFL<1 est un facteur de garde qui incorpore toutes les incertitures et approximations
menant à l’établissement du schéma numérique. Cette condition assure également la
croissance de l’entropie dans la maille j :
sn+1j > s
n
j ∀j
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On dit également que le schéma est entropique. Un tel schéma permet de
décrire les phénomènes de création d’entropie tels que la génération d’ondes de
choc. Cela s’applique dans notre cas à la description du mouvement de l’onde de
choc créée lors de l’expansion de la vapeur, et au calcul des propriétés inhérentes
à l’écoulement au passage de cette onde. Autrement dit, les équations de saut
(1.5)-(1.9) sont prises en compte implicitement dans le schéma numérique. Dans
tous nos cas de calcul, la valeur CFL = 0.1 convient pour obtenir des résultats précis.
Enfin, remarquons qu’il n’existe pas de preuve formelle de la convergence de la
solution numérique vers la solution exacte. Cependant tous les tests préliminaires
classiques (tube à Choc de Sod, onde de détente de Sedov, cas test de Noh. . .)
montrent qu’il y a convergence. De plus, dans le chapitre 4, nous présenterons
des résultats numériques en très bon accord avec les résultats expérimentaux. Ces
deux derniers points nous ont convaincus de la convergence des solutions numériques.
b) Choix du maillage.
Le maillage sur lequel est résolu le système (3.19) est choisi régulier initialement,
avec un pas d’espace égal à 500 nm. Au cours du calcul, après chaque phase lagran-
gienne, le maillage se déforme et la position des interfaces est recalculée à l’aide de
la formule (3.22). Initialement, la dimension du maillage est définie suffisamment
grande pour que toute perturbation issue de la surface n’atteigne pas le bord du
domaine le plus éloigné de la cible. Généralement, il couvre 2 à 4 mm au delà de
la surface, 4 mm pour les cas expérimentaux où le gaz ambiant oppose une faible
résistance à l’expansion de la vapeur.
c) Conditions aux limites.
Le schéma (3.19) nécessite 4 conditions aux limites (2 en z
−1/2 et 2 en zJ+1/2). Ces
conditions aux limites sont les valeurs des flux numériques [v∗, p∗, p∗v∗]. En zJ+1/2,
les flux numériques sont définis par la condition suivante :
v∗J+1/2 = v
n+1
J = 0
p∗J+1/2 = p
n+1
J = PATM
La longueur du domaine a été choisie suffisamment grande pour qu’aucune pertur-
bation de l’écoulement ne l’atteigne. Initialement, la phase gazeuse est au repos et
donc vn+1J = 0. La pression p
n+1
J vaut la pression atmosphérique PATM, qui dépend
du choix, par l’utilisateur, des conditions environnementales.
En z
−1/2, les flux numériques sont définis par les propriétés du fluide en sortie
de la couche de Knudsen :
v∗
−1/2 = vK
p∗
−1/2 = pK
la pression pK est la pression partielle de vapeur qui est calculée par interpolation li-
néaire des données calculées dans les deux premières cellules (indicées respectivement
’0’ et ’1’) de la phase gazeuse [7] :
p∗
−1/2 =
3
2
p0 − 1
2
p1. (3.28)
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Le calcul de vK est couplé à ceux des grandeurs [Ts, TK , eK , ρK ] dans les équations
(1.1) et (1.5)-(1.9).
Une procédure itérative permet de calculer toutes ces grandeurs à partir d’une
Fig. 3.2 - Procédure itérative pour le calcul de la température de surface et des propriétés de
l’écoulement en sortie de couche de Knudsen. Les expressions en rouge revoient aux labels
des formules de ce manuscrit.  est la précision du calcul (dans tous nos cas,  = 10-3)
valeur initiale de la température de surface Ts = T(0,t) = T
n
0 . Cette procédure
est illustrée sur la figure 3.2. En première approximation, on peut considérer que
le gradient de température en surface de la cible est nul : ∂T (z,t)∂z
∣∣∣
0
= 0. La valeur
numérique initiale pour la température de surface est donc T0 = T1 (dans le domaine
de la cible). Cette valeur permet de calculer la pression de saturation (eq. (1.4)),
le nombre de Mach (eq. (1.12)), puis toutes les grandeurs en sortie de couche de
Knudsen via les relations de saut (1.5)-(1.9). Une nouvelle valeur de la température
de surface est obtenue à partir de l’équation (3.15), valeur qui est comparée à la
valeur initiale. Lorsque les deux valeurs sont suffisamment proches, l’algorithme
est stoppé, et les grandeurs obtenus pour pK et vK déterminent les conditions à
l’interface liquide-vapeur pour la phase gazeuse. Généralement, moins de 10 itéra-
tions suffisent à calculer la valeur de la température de surface Tn+10 à l’instant ’n+1’.
La valeur de la vitesse v∗
−1/2 est généralement non nulle. La position z−1/2 est
donc non nulle au cours d’un pas de temps, et les relations de saut (1.5)-(1.9),
établies en z = 0, ne sont plus valables. La section suivante présente la procédure
qui permet, à chaque pas de temps, de repositionner l’interface ’-1/2’ en z = 0, tout
en respectant les équations de conservation.
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3.4 Gestion de l’évaporation et de la condensation
L’équation de conservation de la masse, en formalisme lagrangien, stipule que la
masse dans les mailles doit rester constante au cours du temps. Cependant, la masse
de la maille contigüe à la surface dans la phase gazeuse doit augmenter au cours au
cours de l’évaporation. De même, elle doit diminuer au cours d’une condensation. De
plus, le maillage initial ne contient que des cellules de gaz ambiant. Une procédure
de création/suppression de mailles a donc été developpée pour gérer convenablement
l’évaporation et la condensation tout en respectant les lois de conservation. Cette
section détaille cette procédure.
3.4.1 Cas d’une ablation
a) Phase de projection
L’interface liquide/vapeur est commune aux deux phases liquide et gazeuse. Elle
se situe en z = 0. Théoriquement, nous avons posé l’hypothèse que cette interface
est immobile. Le maillage du domaine a été construit de telle sorte que l’interface
’-1/2’ soit située initialement en z = 0 et coïncide avec l’interface liquide-vapeur.
Cependant, l’utilisation du formalisme lagrangien dans la phase gazeuse implique
que cette interface se déplace, au terme d’un pas de temps, à la position z
−1/2 =
v
−1/2 dt, où v−1/2 = vK>0 lors d’une ablation (cf. relation (3.22). Cette interface
ne coïncide donc plus avec l’interface liquide-vapeur et par conséquent, il n’est plus
possible d’utiliser les relations de saut (1.5)-(1.9). Le déplacement de cette interface
induit l’apparition d’une cellule fictive dans le maillage de la phase gazeuse, que nous
avons indicée ’-1’ sur la figure 3.3. Cette cellule est limitée par l’interface liquide-
vapeur (z=0) et l’interface ’-1/2’ (z
−1/2>0).
Fig. 3.3 - Illustration de la phase de projection au cours d’un pas de temps dans la phase
d’évaporation. Les numéros entiers représentent les numéros de cellules, les demi-entiers les
interfaces.
Une procédure mathématique permet de repositionner l’interface -1/2 en z =
0 (ce qui rend l’utilisation des conditions de saut possible) tout en intégrant cette
cellule fictive dans le maillage de la phase gazeuse. Cette procédure est la projection
de la cellule ’-1’ dans la cellule ’0’ après chaque pas de temps. Elle consiste à fusionner
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ces deux cellules afin d’obtenir une unique cellule délimitée par les interfaces -1/2 et
1/2, dont la première se situerait en z
−1/2 = 0.
Examinons les propriétés de cette cellule fictive. Cette cellule, comprise entre z = 0
et z
−1/2, contient une certaine quantité de vapeur qui a été ablatée au terme d’un pas
de temps ∆t. Ainsi les propriétés de la cellule ’-1’ (e−1, v−1, ρ−1, P−1) sont données,
en première approximation, par les propriétés en sortie de couche de Knudsen. On a
donc :
e−1 = eK
v−1 = vK
ρ−1 = ρK
p−1 = pK
Les propriétés de la nouvelle cellule obtenue (qui sera alors indicée ’0’) sont calculées
à partir des lois de conservation :

ρ0 z
n+1
1/2 = ρ−1 z−1/2 + ρ0
(
zn+11/2 − zn+1−1/2
)
ρ0 z
n+1
1/2 v0 = ρ−1 z−1/2 v−1 + ρ0
(
zn+11/2 − zn+1−1/2
)
v0
ρ0 z
n+1
1/2 e0 = ρ−1 z−1/2 e−1 + ρ0
(
zn+11/2 − zn+1−1/2
)
e0
(3.29)
Les grandeurs à gauche du signe d’égalité dans le système (3.29) sont les grandeurs
de la cellule ’0’ à l’issue de la phase de projection, tandis que celle de droite sont
celles calculées à l’issue de la phase lagrangienne. Au pas de temps suivant, l’inter-
face -1/2 se déplace à nouveau vers les z croissant et la procédure est réitérée. Ainsi,
l’utilisation des conditions de saut en z = 0 est toujours possible entre la phase
dense et la phase gazeuse.
Initialement, il n’existe aucune maille de vapeur disponible dans la phase ga-
zeuse. Ainsi, lorsque l’évaporation débute, la première cellule ’-1’ de vapeur sera
projetée dans une cellule ’0’ de gaz ambiant. Pour éviter une zone de mélange, il
suffit de ne pas repositionner la première interface z
−1/2 lorsque la première maille
de vapeur apparaît. Celle-ci est alors indicée ’0’ et nous réindiçons toutes les autres
cellules en conséquence.
Une telle procédure implique que la masse et le volume (la longueur en 1D)
de la première cellule croissent tant que l’ablation se poursuit. Si cette ablation
est longue, la masse et la taille de la première cellule deviennent très grandes. En
particulier, une cellule trop grande implique que la résolution du maillage près de
l’interface liquide-vapeur est fortement dégradée, et donc les propriétés de la phase
gazeuse sont moins bien décrites dans la région contigüe à la cible. Une procédure
simple de coupure de maille a été développée pour résoudre ce problème.
b) Coupure de mailles à l’interface
La procédure de coupure de maille ne concerne que la maille ’0’ qui jouxte la
surface. Cette procédure s’applique dès que la masse de cette maille excède une
masse critique choisie arbitrairement. Cette coupure implique la création de deux
mailles dont les propriétés dépendent de celles de la maille coupée.
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Soit mc la masse maximale que peut posséder la maille ’0’. Lorsque m
n+1
0 > mc,
la maille indicée ’0’ est coupée en deux mailles de la façon suivante :
m1 =
mc
2
(3.30)
m0 = m
n+1
0 −m1 (3.31)
Toutes les cellules sont réindicées pour tenir compte de ces deux nouvelles cellules.
Cette procédure permet d’obtenir la même masse pour toutes les cellules de vapeur
(au bord près), qui est donc m = mc/2. La coupure en deux cellules implique la
création d’une nouvelle interface dont la position est définie en utilisant les relations
(3.30) et (3.31) :
z1/2 = z
n+1
1/2 
(
1− mc
2 mn+10
)
(3.32)
Enfin, puisque toutes les grandeurs sont intensives, les deux cellules ’0’ et ’1’ nou-
vellement créées possèdent les mêmes propriétés. Cela concerne les grandeurs dyna-
miques, la quantité de mouvement, la pression, mais également thermiques, l’énergie,
la température, les fractions d’ionisation. La dernière étape est la réindexation de
toutes les cellules du maillage et toutes les interfaces pour tenir compte de cette
coupure. On écrit : {
zn+1i+1/2 = z
n+1
i+3/2, i > 1
en+1i+1 = e
n+1
i , i > 2
(3.33)
Nous avons écrit cela dans le cas de l’énergie par unité de masse, mais cette méthode
est utilisée pour toutes les grandeurs intensives utilisées. Notons enfin que la valeur
choisie de la masse critique dépend de la résolution souhaitée. En pratique, nous
avons choisi une valeur telle que la résolution n’excède pas 1 µm.
3.4.2 Cas d’une condensation.
Au cours d’une condensation, v
−1/2<0 et alors z−1/2<0 à l’issue d’un pas de temps.
Le volume occupé par la cellule ’0’ est beaucoup plus grand que le volume délimité
par z = 0 et z1/2. Puisque les propriétés du plasma sont des propriétés intensives,
il suffit simplement de poser z
−1/2 = 0 et d’écrire que les propriétés de la cellule
’0’ sont les mêmes à l’issue du remaillage, exceptée la masse qui s’écrit alors m0 =
ρ0  z
n+1
j+1/2.
La condensation implique une perte de masse dans la cellule ’0’ adjacente à la
cible. Cette perte de masse induit une diminution de la densité et de la pression,
et la cellule ’0’ a tendance alors à se comprimer. L’interface ’-1/2’ se déplace vers
la surface et la longueur ∆z0 de la cellule ’0’ diminue au cours du temps. Le pas
de temps, calculé par la condition (3.27), devient alors infiniment petit et le temps
de calcul trop long. Ce problème est résolu en utilisant une méthode de fusion des
deux premières mailles adjacentes à la surface. Les cellules ’0’ et ’1’ sont fusionnées
pour donner une nouvelle cellule ’0’ (puis les autres cellules sont réindexées en consé-
quence). Les propriétés de cette nouvelle cellule sont calculées à partir des équations
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de conservation :

ρ0  z
n+1
j+3/2 = ρ0  zj+1/2 + ρ1
(
zn+1j+3/2 − zn+1j+1/2
)
ρ0  z
n+1
j+3/2  v0 = ρ0  zj+1/2  v0 + ρ1
(
zn+1j+3/2 − zn+1j+1/2
)
 v1
ρ0  z
n+1
j+3/2
 e0 = ρ0  zj+1/2  e0 + ρ1
(
zn+1
j+3/2
− zn+1
j+1/2
)
 e1
Les 3 équations précédentes représentent respectivement la conservation de la masse,
de la quantité de mouvement et de l’énergie. Lors de la condensation, la masse de
la cellule ’0’ diminue, et nous choisissons donc une masse minimale pour laquelle
les deux premières cellules doivent condenser. Cette valeur de masse dépend de la
quantité de matière ablatée. Nous choisirons une valeur faible pour la masse critique
si la masse de matière ablatée est faible.
Le paragraphe suivant présente quelques résultats obtenus pour l’énergie, la
vitesse, la masse volumique et la pression, pour une impulsion de 150 mJ et l’argon
à 1 bar comme gaz ambiant. Ces résultats, ainsi que tous ceux présentés dans ce
manuscrit, ont été réalisés pour des temps de calcul de moins de trois heures sur un
pc de bureau (intel pentium dual core cadencé à 2×3.25 GHz).
3.4.3 Présentation des résultats
Quelques résultats à différents temps pour l’énergie, la vitesse, la masse volumique et
la pression sont présentés en figure 3.4. Une discontinuité dans l’énergie et la masse
volumique est observable, et celle-ci coïncide avec l’interface entre la vapeur et le gaz
ambiant. Les courbes de vitesses et de pressions sont toutefois continues, et l’on peut
montrer que seules ces deux grandeurs sont continues dans l’espace, toutes les autres
présentant une discontinuité à l’interface vapeur-gaz ambiant. Cette discontinuité
est par définition une discontinuité de contact [4].
Le schéma capture parfaitement l’onde de choc créée dans le gaz ambiant du fait
de l’expansion de la vapeur. Cette onde de choc est marquée sur la figure décrivant
l’évolution de la masse volumique au cours du temps. En fait, cette onde de choc
est identifiable sur toutes les figures, elle est représentée par la discontinuité brutale
la plus éloignée de la surface (z=0).
Les procédures de coupure et fusion de mailles génèrent des oscillations sur les
conditions aux limites. La coupure d’une maille en deux mailles identiques implique
que la condition (3.28) sur la pression limite pK est celle d’un gradient nul (dans
les deux premières mailles, p0 = p1), alors qu’il ne l’était peut-être pas avant la
procédure de coupure. La figure 3.5 montre le résultat de cette coupure sur le nombre
de Mach.
Ces oscillations se répercutent sur toutes les grandeurs couplées par les relations
de saut (1.5)-(1.9) dans la couche de Knudsen. Cependant, cela ne semble pas
préjudiciable au calcul des propriétés de l’écoulement et des propriétés de surface.
La figure 3.5 montre bien que, malgré ces oscillations, les variations du nombre
de Mach sont assez monotones : notamment à partir de t = -1.5 ns, la courbe est
décroissante, presque continue avec quelques oscillations de faible amplitude. De ce
fait, les répercussions de ces oscillations sur les propriétés de l’écoulement restent
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Fig. 3.5 - Oscillations sur la valeur calculée du nombre de Mach résultant de la procédure
de coupure de maille.
minimes.
La section suivante détaille la résolution des équations de Saha et l’énergie
interne pour calculer la densité d’espèces ionisées et la température du plasma.
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3.5 Résolution des équations de Saha - Calcul de la tem-
pérature
Les fractions d’espèces ionisées et de la température dans le plasma sont calculées
en résolvant le système (1.67) couplé à l’équation (1.72). Ce système non linéaire
comporte trois équations à trois inconnues x1, x2 et T, qui sont rappelées ici :

f1(x1, x2, T ) = x2 xe − 2 x1ntot
(
2pimekBT
h2
)3/2 Z2(T )
Z1(T )
exp
[
− θ2kBT
]
= 0
f2(x1, x2, T ) = x1 xe − 2 1−x1−x2ntot
(
2pimekBT
h2
)3/2 Z1(T )
Z0(T )
exp
[
− θ1kBT
]
= 0
f3(x1, x2, T ) = u− 32 (1 + x1 + 2 x2) kmT + 1m (x1θ1 + x2θ2) = 0
(3.34)
Ce système s’écrit sous forme vectorielle :
F(X) = 0 (3.35)
où F et X sont déterminés par leurs composantes X = { x1, x2, T} et F = {f1, f2
,f3}. La méthode de résolution de ce système est la méthode de Newton-Raphson [2].
La résolution débute en se donnant un vecteur X0 voisin de la solution présumée.
Dans notre cas, X0 sera le vecteur défini par les grandeurs au temps ’n’ : X0=Xn.
Ce vecteur est certainement très proche de la solution obtenue au temps ’n+1’, car le
pas de temps est généralement très faible, de l’ordre de 10-12 s, et il est raisonnable de
supposer (mais cela a été vérifié dans les cas de calcul) que les différentes grandeurs
qui interviennent dans les équations du système (3.34) changent très peu sur un pas
de temps de cet ordre de grandeur. L’équation (3.35) s’écrit :
F(X) = F(X0 +∆X) = F(X0) + J(X0) ∆X = 0 (3.36)
où ∆X est le vecteur qui traduit la variation des inconnues sur un pas de temps,
J(X0) est la matrice jacobienne du sytème en X = X0, soit :
J(X) =

∂f1/∂x1 ∂f1/∂x2 ∂f1/∂T∂f2/∂x1 ∂f2/∂x2 ∂f2/∂T
∂f3/∂x1 ∂f3/∂x2 ∂f3/∂T

 (3.37)
Les valeurs de F(X0) et J(X0) sont connues en X0 = Xn. Le système 3.36 est
maintenant un système linéaire de 3 équations et 3 inconnues ∆ X = {∆x1, ∆x2,
∆T }, dont la solution est :
J(X0) ∆X = F (X0) (3.38)
X∗ = Xn +∆X (3.39)
∆ X est déterminée dans la première équation par la méthode de Gauss. Celle-
ci consiste à triangulariser la matrice J(X0) pour résoudre simplement la première
équation, ce qui évite de calculer sa matrice inverse opération plus difficile et beau-
coup plus coûteuse en temps de calcul. Une fois que ∆ X est déterminé, la solution
après calcul est donnée par la seconde équation. La méthode est réitérée jusqu’à
convergence du calcul obtenue lorsque le critère suivant est vérifié [2] :
X TX 6  (3.40)
où  est la précision souhaitée.
Dans le système 3.34, nous n’avons pas tenu compte de la dépendance des fonctions
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Fig. 3.6 - Résultats numériques obtenus pour les fractions d’atomes, d’ions une fois et deux
fois ionisés à différents temps.
de partitions en fonction de la température pour le calcul de la jacobienne.
Lorsque les fractions d’ionisation et la température sont déterminées au temps
’n+1’, les coefficients d’absorption sont calculés dans chaque cellule et l’intensité la-
ser est calculée aux interfaces. Ces calculs ne présentent pas de difficulté particulière.
Nous clôturons ce chapitre par la présentation de quelques résultats sur la figure
3.6. Ces résultats décrivent la distribution spatiale des fractions d’atomes et d’ions
dans le plasma à différents temps. La distribution en température est présentée sur
la figure 3.7. Les conditions utilisées sont une impulsion de fluence 11.4 J.cm-2 et
l’argon à 1 bar comme gaz ambiant.
Ces résultats concluent ce chapitre de présentation sur le schéma numérique
pour étudier l’ablation laser d’une cible métallique avec formation d’un plasma. Le
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chapitre 4 présente les résultats expérimentaux qui ont permis de caractériser les
plasmas produits par laser. Ces résultats permettront en outre de valider le schéma
numérique. Aussi souvent que possible, les résultats numériques viendront aider à la
compréhension des phénomènes physiques régissant l’interaction laser-matière.
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D
ans ce chapitre sont présentés les résulats expérimentaux obtenus par ablation
laser de cibles de cuivre pur dans une atmosphère d’Argon à 1 atm. Les ex-
périences réalisées sont l’imagerie du plasma, l’ombroscopie de la phase gazeuse,
l’étude des seuils d’ablation, d’observation du plasma et du claquage. Les résultats
d’imagerie du plasma présentent l’évolution de la longueur et de la forme du plasma
au cours du temps. Les résultats d’ombroscopie décrivent le mouvement de l’onde
de choc au cours du temps. Les études de l’ablation, de la formation du plasma
et du claquage optique permettent d’établir une chronologie dans la dynamique de
formation du plasma.
Les résultats expérimentaux sont utilisés premièrement pour valider le modèle et
évaluer sa précision dans nos conditions expérimentales. Cette validation s’appuie
sur une comparaison des résultats expérimentaux aux résultats numériques, qui
met en évidence les concordances et les écarts que prédit le modèle par rapport
aux mesures. Les équations dans le modèle sont résolues sur les 100 premières
nanosecondes de l’expansion, délai pour lequel la validité de l’hypothèse d’expansion
unidimensionnelle commence à être erronée et où l’expansion en 2D du plasma est
observée expérimentalement.
Les résultats numériques permettent également de comprendre plus en détails les
phénomènes régissant l’interaction laser-matière. Notamment, ils donnent accès à
l’évolution temporelle ou la distribution spatiale de nombreux paramètres qui sont
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difficilement mesurables (ou ne peuvent pas être mesurés).
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4.1 Etude de la dynamique de la phase gazeuse
L’étude de la dynamique de la phase gazeuse est réalisée à l’aide de deux diagnos-
tics : l’imagerie rapide et l’ombroscopie. L’imagerie permet d’étudier l’expansion
du plasma au cours du temps, via la mesure de sa longueur et de sa forme. L’om-
broscopie est utilisée pour observer le mouvement de l’onde de choc créée lors
de l’expansion de la vapeur. Dans cette section sont en premier lieu présentés les
résultats expérimentaux pour ces deux expériences. Puis les comparaisons avec le
modèle sont décrites.
4.1.1 Imagerie du plasma
L’imagerie du plasma donne l’évolution de sa longueur en fonction du temps (dans
des conditions d’expansion unidimensionnelle). Cette évolution est observée en modi-
fiant le délai et la largeur de la porte d’acquisition de la caméra iCCD (voir Chapitre
2). La durée de porte est choisie à chaque mesure pour garantir que la dynamique et
les propriétés du plasma changent très peu pendant toute cette durée. En général,
une porte de 10 ns est suffisante dans la première centaine de nanosecondes d’obser-
vation, puis il faut considérer des portes plus grandes (50 ns vers 500 ns et 500 ns
vers 2 µs) lorsque l’intensité du plasma diminue.
La figure 4.1 représente l’expansion du plasma à différents délais de mesure,
jusqu’à des temps de l’ordre de la microseconde. Sur chaque image, la cible est
représentée par une ligne en tirets blancs. Ces images permettent de mettre en
évidence quatre régimes d’expansion. Ces régimes sont reperés par les symboles À,
Á, Â et Ã sur la figure 4.3.
À Expansion unidimensionnelle pour t . 100 ns
L’expansion du plasma a lieu principalement dans la direction du faisceau laser.
Jusqu’à 80-90 ns, le plasma peut être représenté par une forme rectangulaire s’éti-
rant dans la direction de propagation du faisceau laser. Puis il évolue clairement
vers une forme triangulaire. La figure 4.2 présente l’évolution du diamètre moyen du
plasma en fonction du temps. Cette figure montre que, pendant les 100 premières
nanosecondes, le diamètre du plasma reste du même ordre de grandeur que le dia-
mètre φ ≈ 1.3 mm du faisceau laser incident. L’expansion radiale est donc réduite
par rapport à l’expansion longitudinale. Cette observation justifie l’utilisation d’un
modèle unidimensionnel pendant les 100 premières nanosecondes de l’expansion.
La figure 4.3 décrit l’évolution de la longueur du plasma en fonction du temps.
Cette longueur est mesurée suivant le protocole défini dans le chapitre 2. Dans le
créneau temporel À, la longueur du plasma augmente rapidement en fonction du
temps, passant de 0 à t = 0 ns à près de 1 mm à t = 100 ns.
Á Expansion bidimensionnelle pour 100 . t . 275 ns
L’expansion devient bidimensionnelle. La longueur du plasma augmente jusqu’à
zP ≈ 1.5 mm (figure 4.3) et son diamètre de 1.3 mm pour t = 100 ns à 2 mm
approximativement pour t = 275 ns (cf. figure 4.2).
86 Chapitre 4. Présentation des résultats
Fig. 4.1 - Images du plasma réalisés dans l’argon à 1 bar à différents temps (t 6 100 ns).
La porte d’acquisition est 10 ns et la densité optique est 2 pour toutes les images
Â Extinction d’une partie du plasma pour 275 . t . 475 ns
Dans le créneau temporel Â, la longueur du plasma diminue de 1.5 mm à 1.2 mm
pour t = 400 ns. Cette diminution est visible sur la figure 4.1 en constatant que le
sommet de ce "plasma triangulaire" semble s’éteindre. A 400 ns, la forme du plasma
est devenue clairement elliptique.
La figure 4.4 montre l’extinction de la zone du plasma la plus éloignée de la cible.
Ce résultat décrit la répartition spatiale de l’intensité moyenne du plasma entre 150
et 400 ns. Les profils obtenus à ces différents temps montrent que l’intensité moyenne
émise est constituée de deux pics distincts. Au cours du temps, l’intensité de chaque
pic a tendance à diminuer : cela exprime l’expansion du plasma, au cours de laquelle
la valeur des paramètres qui influencent l’émission diminue au cours du temps,
notamment de la densité totale et la température. L’intensité du pic le plus éloigné
de la surface diminue plus vite que celle du premier pic. Cette mesure montre donc
qu’il existe deux régions dans le plasma dont l’émission évolue différemment au cours
du temps. L’identification de ces régions sera expliquée dans la suite de ce chapitre,
car elle nécessite une corrélation entre les résultats d’imagerie et d’ombroscopie.
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Fig. 4.3 - Evolution de la longueur du plasma en fonction du temps.
Les résultats d’ombroscopie seront donc présentés avant d’expliquer cette émission
particulière. De plus, même si le modèle ne fournit des résultats que pour le créneau
temporel À, il permettra, en parallèle d’étayer les observations expérimentales pour
le créneau temporel Á.
Ã Expansion bidimensionnelle pour 475 . t . 1.5 µs
Le plasma évolue d’une forme elliptique vers 600 ns vers une forme rectangulaire,
vers 1 µs. Cela est dû à l’expansion 2D du plasma qui est fortement influencée par
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Fig. 4.4 - Intensité moyenne du plasma en fonction de la distance à la cible
l’interaction entre le plasma et le gaz ambiant. Le diamètre moyen de ce plasma
atteint presque 3 mm. On remarque par ailleurs sur l’image acquise à t = 2 µs
que le plasma semble se décoller de la surface de l’échantillon. En réalité, c’est
probablement l’intensité qui a chuté de façon importante juste au dessus de la
surface, probablement du fait d’un refroidissement du plasma dans cette région par
conduction thermique sur la surface, de sorte que l’on ne décelle plus d’émission
plasma par imagerie.
La mise en évidence de ces régimes d’expansion est très fortement correlée à la
dynamique de l’onde de choc dans la phase gazeuse. Dans la section suivante, cette
dynamique est étudiée en s’appuyant sur les résultats d’ombroscopie. La compa-
raison entre imagerie et ombroscopie permet de comprendre comment se forme le
plasma dans la phase gazeuse.
4.1.2 Ombroscopie - Etude de la dynamique de l’onde de choc
Les expériences d’ombroscopie permettent de caractériser la dynamique de l’onde de
choc. La figure 4.5 présente l’évolution de l’onde de choc en fonction du temps. Les
temps de mesure représentés sur ces images sont les mêmes que pour l’imagerie, afin
de comparer les résultats obtenus par les deux expériences. En ombroscopie, il n’y
a pas de résultats au-delà de 600 ns, car l’onde de choc est sortie de la zone imagée
sur le capteur de la caméra iCCD.
L’étude de l’onde de choc est abordée en deux étapes : en premier lieu, nous
montrons que la propagation de l’onde de choc est assez bien décrite par les modèles
analytiques présentés dans le chapitre 1. Puis, nous montrons que l’onde de choc joue
un rôle dans la formation du plasma. Ces deux étapes sont décrites successivement
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Fig. 4.5 - Images de la matière dense réalisés dans l’argon à 1 bar à différents temps (t 6
100 ns). La porte d’acquisition est 10 ns, la densité optique utilisée est 1,6.
dans les paragraphes suivants.
a) Modélisation de l’onde de choc
La figure 4.6 présente l’évolution de la position de l’onde de choc en fonction du
temps. Les valeurs des différents paramètres sont regroupées dans le tableau 4.1.
Jusqu’à t ≈ 225 ns, l’onde de choc est assez bien décrite par la loi de Sedov décrite au
chapitre 1, avec ν = 1 caractérisant une onde plane. Remarquons que l’utilisation de
deux grandissements différents pour le diagnostic donne une forme plutôt sphérique
pour l’onde de choc, mais ce n’est que la déformation de l’image par le système
optique imageur. De plus, nous avons utilisé une loi de Sedov modifiée par l’ajout
d’un terme de décalage temporel, qui permet de tenir compte de la phase d’expansion
du plasma pendant et juste après l’impulsion. Dans cette phase, les vitesses de la
vapeur sont de l’ordre de 10 km/s, et l’onde de choc ne peut se déplacer plus vite
que la vapeur : elle est alors littérallement "collée" à l’interface vapeur-gaz ambiant,
on parle de l’effet "chasse-neige". L’onde de choc se "détache" de cette interface
lorsque la vapeur ralentit et sa vitesse devient inférieure à celle de la masse de gaz
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Fig. 4.6 - Modélisation de la dynamique de l’onde de choc. Les cercles blancs représentent
les mesures expérimentales.
comprimée.
La loi de Sedov permet de calculer l’énergie E qui a servi à former l’onde de choc à
partir des valeurs expérimentales de la position de l’onde de choc. Par identification
avec la loi (1.35), a1 s’écrit :
a1 ≈
(
E
ρ0
)1/3
ce qui nous permet de remonter à la valeur de l’énergie E. En utilisant les valeurs
données dans le tableau 4.1, et connaissant la masse volumique de l’argon au repos
(en kg.m-1 pour une expansion d’onde plane), on calcule : E ≈ 75.4 J. Divisant
par la surface d’interaction du laser avec le plasma (qui est le diamètre du faisceau
incident en 1D), nous remontons à la fluence servant au chauffage de la cible et du
plasma. On obtient Fabs ≈ 12.2 J.cm-2, ce qui correspond, aux incertitudes près sur
les coefficients a1, t0 et c, à la fluence de notre impulsion laser, Flas = 11.4 J.cm
-2.
Tab. 4.1 - Valeurs des paramètres utilisées pour modéliser la dynamique de l’onde de choc.
Modèle de Sedov z(t) = a1.(t-t0)
c
Paramètres Valeurs Erreur absolue
a1 42.25 8.32
t0 10
-8 1.66×10-9
c 0.67 0.013
R2 0.999
Modèle de forces de viscosité z(t) = a2.exp(1-b×t)
Paramètres Valeurs Erreur absolue
a2 2.75×10-3 3×10-5
b 3.05×106 7.16×104
R2 0.998
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Cela montre à nouveau la cohérence de l’utilisation de la loi de Sedov pour décrire
le mouvement de l’onde de choc.
Après 225 ns, c’est plutôt le modèle de force de viscosité qui modélise la dy-
namique de l’onde de choc. L’hypothèse n˚ 2 du modèle de Sedov (cf. Chapitre 1)
est probablement mise en défaut aux temps plus longs, le gradient de pression
diminuant du fait des collisions dans le gaz ambiant.
La section suivante présente la comparaison entre les résultats d’imagerie et d’om-
broscopie, qui met en évidence le rôle de l’onde de choc dans la formation du plasma.
b) Comparaison entre les résultats d’imagerie et d’ombroscopie
La figure 4.7 présente une comparaison entre le plasma et l’onde de choc à t = 100
ns et t = 400 ns après l’impulsion laser. A t = 100 ns, la longueur du plasma, dans
la direction de propagation du faisceau laser, est similaire à la position de l’onde de
choc. Le plasma est donc délimité par la surface de la cible et l’onde de choc. A t =
400 ns, la distance de l’onde de choc à la cible est bien plus grande que la longueur
du plasma. Nous allons montrer que l’onde de choc joue un rôle dans la formation
du plasma dans nos conditions expérimentales.
Fig. 4.7 - Comparaison entre la longueur du plasma et la position de l’onde de choc au cours
du temps
L’évolution de la position de l’onde de choc en fonction du temps a été représentée
sur la figure 4.8. Sur la même figure est également présentée l’évolution de la longueur
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du plasma en fonction du temps (ce résultat est celui de la figure 4.3. Jusqu’à t =
275 ns, la position de l’onde de choc coïncide avec la longueur du plasma. Autrement
dit, le plasma s’étend donc de la surface de la cible jusqu’à l’onde de choc pendant
les 275 premières nanosecondes de l’expansion. Aux temps plus longs, l’onde de choc
se détache du front de plasma et continue de se propager dans le gaz ambiant.
Fig. 4.9 - Structure du plasma jusqu’à t = 275 ns
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La comparaison des résultats présentés sur les figures 4.7 et 4.3 permet de
comprendre la dynamique de formation et de propagation du plasma au cours du
temps. Au cours des créneaux temporels À et Á, le plasma est constitué de vapeur
de cuivre et d’argon choqué. Un schéma illustratif est proposé sur la figure 4.9.
La propagation de l’onde de choc induit sur son passage l’excitation et peut-être
même l’ionisation de l’argon initialement au repos. La région qui contient de l’ar-
gon choqué va émettre, au même titre que la vapeur de cuivre, de la lumière par
différents mécanismes, qui peuvent être l’émission Bremsstrahlung, la photorecom-
binaison ou bien l’émission de raies spectrales. Ainsi, l’émission plasma observée
par imagerie jusqu’à t = 275 ns est due à l’émission de la vapeur de cuivre et
l’émission du gaz ambiant choqué. Ce résultat est cohérent avec celui de la figure
4.4, qui montre deux régions émissives dans le plasma. La première zone émissive
(la plus proche de la surface de la cible) est due à la vapeur de cuivre, tandis que
la seconde région (la plus éloignée de la surface) est représentative de l’argon choqué.
Dans le créneau temporel Â, la longueur du plasma semble diminuer et l’onde
de choc se détache du front de plasma. Cela montre d’une part que le gradient de
pression au front d’onde de choc n’est plus suffisamment élevé pour induire une
excitation ou une ionisation importante de l’argon au repos. D’autre part, la dimi-
nution de la longueur du plasma prouve que l’émissivité de la région qui contient
l’argon choqué diminue progressivement et devient suffisamment faible pour qu’elle
ne soit plus visible sur les images du plasma. Cette diminution se poursuit jusqu’à t
≈ 475 ns. Cette diminution est d’ailleurs visible sur l’intensité du pic correspondant
à l’argon choqué sur la figure 4.4.
Au delà de t ≈ 475 ns (créneau temporel Ã), la longueur du plasma croît
à nouveau, mais cette fois plus lentement que dans les créneaux À et Á. Il est
probable que l’émission plasma observée par imagerie provienne de la vapeur de
cuivre.
Dans la section suivante, nous comparons les résultats expérimentaux présentés
ci-dessus avec les résultats issus du modèle, sur les 100 premières nanosecondes de
l’expansion.
4.1.3 Comparaison avec les résultats du modèle
L’évolution de la position de l’onde de choc et de la longueur du plasma mesurées
expérimentalement sont comparés aux résultats numériques jusqu’à t = 100 ns sur
la figure 4.11.
La longueur du plasma dans le modèle est déterminée à partir de la répartition
spatiale de la densité électronique. Nous considérons que la vapeur est à l’état plasma
lorsque la densité électronique est supérieure à la valeur 1022 m-3, qui est l’ordre de
grandeur des densités électroniques généralement mesurées dans des plasmas pro-
duits par laser très dilués en fin de temps de vie (quelques microsecondes). La figure
4.10 présente la répartition de la densité électronique à t = 1.5 ns après le maximum
d’éclairement laser. La longueur du plasma vaut dans ce cas 40 µm. Cette figure
présente également la répartition spatiale de pression : la discontinuité en pression
qui traduit la présence d’une onde de choc coïncide avec une discontinuité dans la
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Fig. 4.10 - Détermination de la longueur du plasma à partir de la densité électronique.
Résultat de calcul à t = 1.5 ns
densité électronique. A t = 1.5 ns, le modèle prédit que la longueur du plasma est
donnée par la position de l’onde de choc dans le gaz ambiant.
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Fig. 4.11 - Comparaison expériences-modélisation entre l’imagerie de plasma et l’ombrosco-
pie dans l’argon à 1 bar
Ce résultat est valable pour les 100 premières nanosecondes de l’expansion,
comme le montre la figure 4.11. Sur cette figure, nous représentons les positions de
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l’onde de choc et de l’interface vapeur-gaz ambiant en fonction du temps, à partir
des deux approches mesure expérimentale (les points) et modélisation numérique
(en trait). Il convient ainsi de remarquer que la longueur du plasma est égale, pour
t 6 100 ns, à la position de l’onde de choc dans le modèle. Le modèle montre donc
également que le plasma croît du fait de la propagation de l’onde de choc dans l’ar-
gon initialement au repos, résultat qui concorde avec les observations expérimentales.
Par ailleurs, la comparaison entre les résultats expérimentaux et la modélisation
numérique montre que le modèle décrit parfaitement la dynamique du plasma et
de l’onde de choc. Les points de mesure, représentant la position de l’onde de choc
et la longueur du plasma, se superposent, aux incertitudes près, avec la courbe
représentant l’évolution, donnée par le modèle, de ces deux grandeurs au cours du
temps.
Sur la figure 4.11, nous avons également représenté l’évolution au cours du temps
de la position de l’interface vapeur-gaz ambiant calculée par le modèle. La postion de
cette interface n’a pas été mesurée expérimentalement car cette mesure est extrême-
ment difficile à réaliser sur notre banc expérimental. Le modèle permet de confirmer
l’hypothèse, qui a été posée dans la section b), concernant la structure du plasma
(cf. figure 4.9. Ce résultat montre que la vapeur de cuivre s’étend beaucoup moins
loin de la surface de la cible que le gaz ambiant choqué. La position de l’interface
vapeur-gaz ambiant à t = 100 ns est z ≈ 200 µm, ce qui veut dire que la longueur de
la vapeur vaut 200 µm. En comparaison, le plasma s’étend sur près d’un millimètre.
Le modèle prédit donc que le plasma que l’on observe à t = 100 ns sur la figure 4.1,
est constitué au 2/5 de vapeur de cuivre et 3/5 d’argon choqué.
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Le coefficient d’émission du plasma à t = 100 ns est présentée sur la figure 4.12. Ce
résultat montre que la puissance rayonnée par le plasma (cf. figure 4.4) est également
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constitué de deux zones très émissives séparées par une zone plus faiblement émissive.
Sur la même figure, nous avons représenté l’intensité émise par le plasma mesurée
à t = 170 ns (cf. figure 4.4). Malgré la différence entre les temps de représentation,
les deux résultats présentent une forte similitude. En effet, la position des zones
émissives donnée par le modèle concorde avec le résultat expérimental : sur la figure
4.12, l’une des zones fortement émissives se situe dans la vapeur vers 250 µm. La
seconde zone se situe dans le gaz ambiant, en aval de l’onde de choc, pour z ≈ 950
µm. En étudiant la figure 4.4, ces zones sont respectivement situées vers 250 µm et
750 µm. Le fait que les bons ordres de grandeurs soient trouvés pour la position des
zones émissives montre que la dynamique du plasma est bien décrite. Par ailleurs,
ce résultat semble confirmer que la vapeur s’expand très peu par rapport au plasma,
dans une région large de 300 µm approximativement au dessus de la surface.
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Fig. 4.13 - Comparaison entre l’évolution de la position de l’onde de choc donnée par le
modèle numérique et celle donnée par le modèle de Sedov
Enfin, le résultat de la figure 4.13 montre que l’onde de choc suit la loi de Sedov
dans le modèle pour t . 100 ns. Il existe un léger écart entre les exposants calculés
par les deux modèles (0.67 dans le tableau 4.1 et 0.68 dans le tableau 4.2), mais cet
écart n’est pas significatif.
Tab. 4.2 - Valeurs des paramètres utilisées pour modéliser la dynamique de l’onde de choc
donnée par le modèle.
Modèle de Sedov z(t) = a1.(t-t0)
c
Paramètres Valeurs Erreur absolue
a1 66.45 0.135
t0 2.57×10-9 9.83×10-12
c 0.68 1.3×10-4
R2 1
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La section suivante décrit la dynamique d’ablation sur les cibles de cuivre dans
les mêmes conditions (150 mJ, atmosphère d’argon à 1 bar). La forme des cratères
confirme l’hypothèse d’homogénéité de l’ablation de matière sur toute la tache laser.
La profondeur ablatée par impulsion est ensuite mesurée et comparée directement
aux profondeurs calculées par le modèle. Enfin, nous présentons une étude du régime
d’ablation en fonction de l’énergie de l’impulsion, ce qui permet de déterminer la
valeur du seuil d’ablation1 dans nos conditions expérimentales.
4.2 Etude des cratères d’ablation
L’étude des caractéristiques des cratères (profondeur, forme) permet d’obtenir plu-
sieurs types d’informations : l’étude de la profondeur en fonction du nombre d’im-
pulsions appliquées permet d’obtenir l’épaisseur de couche ablatée par impulsion,
donnée qui est également calculée dans le modèle et permet ainsi de valider la mo-
délisation d’ablation. Il est également possible de calculer le seuil d’ablation, qui est
l’énergie requise pour obtenir un cratère avec une profondeur donnée2. Une étude
de la forme des cratères par MEB montrera que la dynamique d’ablation n’est pas
un mécanisme ’binaire’ (il y a ablation pour des énergies supérieures au delà du
seuil mais pas pour des énergies inférieures). Aux basses énergies, des mécanismes
de structuration du matériau sont observables.
Fig. 4.14 - Image d’un cratère réalisé avec 1000 tirs (Fluence de l’impulsion 11.4 J.cm-2)
dans l’argon à 1 bar
4.2.1 Forme des cratères
La forme des cratères est étudiée principalement pour vérifier l’hypothèse d’ablation
homogène (et donc unidimensionnelle) sur toute la tache laser en surface de cible. La
figure 4.14 est une image de cratère réalisée au MEB. Ce cratère a été réalisé, dans
nos conditions d’irradiation, avec 1000 tirs laser dans une atmosphère d’argon à 1
bar. La profilométrie de ce cratère est montré sur la figure 2.14. Le fond du cratère
1Le seuil d’ablation est la valeur minimale d’énergie requise (ou de fluence, ou d’éclairement)
pour qu’il y ait ablation de matière.
2Nous définirons arbitrairement cette profondeur dans cette section.
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est relativement plat, ce qui prouve que l’ablation se réalise de façon homogène sur
l’ensemble du spot laser. Le diamètre ∆r du cratère vaut ici 1 mm, valeur plus petite
que la diamètre de la tache laser en surface (φ = 1.3 mm). Mais le cliché MEB en
figure 4.14 montre bien que le diamètre du cratère vaut 1.3 mm. Cette différence
provient de l’estimation de ∆r entre les deux pics en périphérie de cratère. Ces pics
correspondent à de la matière liquide qui s’est solidifiée après l’impulsion laser. Le
plasma exerce une force de recul sur la phase liquide à la manière d’un piston. Une
partie de ce liquide est alors expulsé vers l’extérieur du cratère, ce qui forme ces
deux pics lors de la solidification du liquide. Nous avons schématisé ce principe sur
la figure 4.15.
Les pics de matière sont élargis par la géométrie de la pointe lors de la mesure,
comme cela a été expliqué dans le chapitre 2. De ce fait, nous avons représenté
les pics beaucoup plus fins que le profil mesuré, hypothèse qui a été confirmé par
microscopie électronique à balayage.
En toute rigueur, le cratère se forme donc par deux processus : une partie de la
matière est vaporisée. Le laser a donc ablaté la cible sur une profondeur zabl. Une
autre partie de la masse liquide s’est déplacée sur les bords du cratère. Les mouve-
ments de liquide ont donc induit un creusement supplémentaire, nommé zmouv-liq.
La profondeur mesurée est donc décomposée en la somme de ces deux termes :
zmesurée = zabl + zmouv-liq
La largeur effective des pics de matière en bordure du cratère étant beaucoup plus
petite que le diamètre du cratère, il est raisonnable de supposer que la masse de
matière repoussée sur les bords est faible par rapport à la masse de matière ablatée
(zabl  zmouv-liq). On a donc zmesurée ≈ zabl. La profondeur du cratère est calculée
par intégration du profil présenté sur la figure 2.14 par la formule (cf. Chapitre 2) :∫
∆r
z(r)dr
où r est le déplacement latéral et z la profondeur du cratère.
4.2.2 Profondeur ablatée par impulsion
La méthode de mesure de la profondeur ablatée par impulsion a été présentée dans
le chapitre 2. La mesure, par profilométrie, de la profondeur moyenne des cratères
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en fonction du nombre d’impulsions appliquées pour chaque cratère est représentée
sur la figure 4.16. Les points de mesure s’alignent assez bien sur une droite, ce qui
montre que l’épaisseur ablatée est proportionnelle au nombre d’impulsions appli-
quées. Le coefficient de proportionalité est la pente de cette droite, qui représente
donc l’épaisseur de matière ablatée à chaque impulsion. Dans ces conditions de me-
sure, la profondeur ablatée à chaque impulsion vaut 40 nm. Elle est très faible, ce
qui montre que peu de matière est injectée dans le plasma (m ≈ 0.43 µg).
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Fig. 4.16 - Evolution de la profondeur ablatée en fonction du nombre d’impulsions appli-
quées.
La valeur de cette profondeur correspond aux mesures effectués par Jordan et
al sur des échantillons de cuivre dans les mêmes conditions laser mais dans un vide
primaire (10-4 mbar) [1]. Leur résultat, présenté sur la figure 4.17, montre par in-
terpolation que la profondeur ablatée vaut environ 30 nm pour une fluence de 11.4
J.cm-2. Cette comparaison montre qu’un bon ordre de grandeur est obtenu pour les
mesures de la pronfondeur ablatée par impulsion.
L’évolution de la profondeur du cratère en fonction du temps, donnée par le
modèle, est représenté sur la figure 4.18. Sur la même figure, en rouge, nous avons
représenté le profil d’intensité du laser en surface du matériau. Le modèle numé-
rique montre que la dynamique d’ablation évolue de la façon suivante : la phase
d’ablation de matière a lieu jusqu’à 2.5 ns après le maximum d’impulsions. A ce
stade, il y a formation d’un plasma, puisque l’éclairement laser a brusquement chuté
et n’excède plus 200 MW.cm-2. Cela traduit donc le fait qu’une grande majorité
de l’énergie du faisceau sert à chauffer le plasma. A t ≈ 2.5 ns, la profondeur du
cratère atteint sa valeur maximale, Γ ≈ 160 nm. Puis, à partir de 2.5 ns, et jusqu’à
la fin du calcul (t = 100 ns), la matière ablatée condense en surface de l’échantillon.
Le modèle prédit que la durée d’ablation est très courte par rapport à celle de la
condensation. La vapeur de cuivre est ablatée en quelques nanosecondes à peine,
tandis qu’elle condense en une centaine de nanosecondes, voire plus longtemps.
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Fig. 4.17 - Evolution de la profondeur ablatée en fonction de la fluence laser (Laser
Nd :YAG, 532 nm, 6 ns FWHM). Image extraite de [1].
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Fig. 4.18 - Evolution de la profondeur du cratère en fonction du temps pour une impulsion.
A la fin du calcul t = 100 ns, la profondeur ablatée vaut 47.8 nm. Nous avons
arrêté le calcul à ce temps car l’hypothèse d’expansion unidimensionnelle n’est
plus valable aux temps plus longs. Si le calcul avait été poursuivi (avec l’ajout d’un
modèle d’expansion 2D), la précision de la valeur numérique aurait pu être améliorée.
La partie suivante présente une étude de la matière condensée au tour du cratère.
Cette étude vise à déterminer les mécanismes de formation de la couche condensée
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et sa composition. L’identification de ces mécanismes est utile pour expliquer les
mécanismes de formation des micro-structures dans le cratère, pour des énergies de
l’ordre de la dizaine de millijoules.
4.2.3 Etude de la condensation
L’étude de la profondeur ablatée par impulsion a montré que, lorsque plusieurs im-
pulsions sont appliquées sur le cratère, un dépôt parfaitement circulaire se forme
autour du cratère. Ce dépôt est observé sur la figure 4.19 qui est un cliché MEB
d’un cratère ablaté dans l’argon.
Fig. 4.19 - Cliché MEB d’un cratère avec présence du dépôt (grand cercle blanc)
Le dépôt est parfaitement circulaire et son diamètre est estimé à 5.5 mm, soit
4 fois le diamètre du cratère. En premier lieu, nous pouvons exclure le dépôt de
matière par gravité. En effet, la cible est placée à la verticale et le dépôt n’aurait
pas été de forme parfaitement circulaire, mais orienté préférentiellement vers le bas.
On remarque, sur la figure 4.1 à 2 µs, que le diamètre du plasma est pratiquement 3
à 4 fois plus grand que celui du spot laser en surface de cible, donc du même ordre
de grandeur que le diamètre du dépôt. D’autres études dans le xénon ou l’hélium
ont également montré que le diamètre du plasma, aux temps de l’ordre de la mi-
croseconde, correspond à celui du dépôt observé. L’explication est la suivante : le
plasma en expansion exerce une pression de recul sur la cible (loi d’action-réaction).
Celle-ci contraint la matière dans la phase gazeuse à venir se plaquer sur la surface
de l’échantillon. En périphérie du cratère, la surface est, en première approximation,
à la température ambiante (en réalité, le plasma chauffe la surface par convection
thermique et radiation - mais ce chauffage n’est pas suffisant pour qu’il y ait équi-
libre thermique) et la pression de la matière plaquée est généralement supérieure à
la pression de saturation définie à partir de la température de surface. Il y a donc
condensation de cette matière autour du cratère.
Les clichés MEB présentés sur la figure 4.20 montrent la différence entre la surface
d’un échantillon vierge de tout impact et la zone de dépôt. Le cliché (b) met en
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Fig. 4.20 - Etat de surface de l’échantillon (a) et dans la zone de dépôt (b)
évidence une granulométrie particulière dans la zone de dépôt. Celui-ci est constitué
de particules de tailles variables, dont la taille s’échelonne de quelques centaines de
nanomètres à plusieurs micromètres.
Fig. 4.21 - Analyse XPS du dépôt.
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Une analyse XPS (X-Ray Photoelectron Spectrometry3) a été réalisée pour
étudier la composition de ces particules. Les résultats de cette analyse, présentés
en figure 4.21, montrent les spectres des niveaux Cu-2p, Auger LMN du cuivre et
du niveau 1s de l’oxygène pour la zone avec le dépôt noir (a) et la zone sans le
dépôt (b) (surface fraîche). Les pics à 932.6 eV (énergie de liaison du Cu-2p(3/2))
sont similaires pour le dépôt et la surface sans dépôt. Cette valeur d’énergie de
liaison peut être attribuée soit à du cuivre métallique, soit à du cuivre ionique Cu+,
constituant par exemple la molécule Cu2O. En revanche, l’absence d’un second pic
à 933.8 eV prouve qu’il n’y a pas d’oxyde de cuivre CuO présent dans le dépôt noir.
Pour différencier le Cu métal et Cu2O, il faut s’intéresser aux pics Auger du
cuivre. Le pic Auger principal se situe à des valeurs d’énergie cinétique différentes
(918.8 eV pour la zone sans dépôt et 916.8 eV pour la zone avec dépôt). Ces valeurs
indiquent donc la présence de cuivre métal pour la zone sans dépôt et la présence
de Cu2O dans la zone avec dépôt noir.
Cette observation est confirmée par les pics de niveau O-1s. La mesure d’un large pic
sur la surface vierge et de deux pics distincts sur le dépôt montre qu’il y avait une
forte présence d’oxygène de pollution (C=O, OH, . . .). Cet oxygène provient de l’air
ambiant, contaminant par oxydation et adsorption l’échantillon pendant le trans-
port jusqu’à l’analyseur XPS, par exemple. Une légère érosion ionique a été réalisée
pour éliminer une partie de la contamination en surface. Après élimination, un pic
sur le niveau 1s de l’oxygène à plus faible énergie de liaison (530.6 eV) a été me-
suré. Ce pic traduit la présence de l’espèce O2- lié à la présence de la molécule Cu2O.
Les particules observées par MEB sont donc des particules d’oxyde de cuivre
Cu2O ou des particules de cuivre Cux. L’observation des différentes tailles de parti-
cules sur la photo (b) de la figure 4.20 peut être liée à deux mécanismes :
1. les particules ont donc été ablatées pendant la durée de l’impulsion laser. Nous
avons supposé dans le modèle que l’ablation du cuivre se réalise par évapo-
ration thermique, c’est-à-dire un enlèvement de la matière atome par atome.
Mais il a été expérimentalement prouvé que les mécanismes d’ablation sont
beaucoup plus complexes et que des particules de tailles diverses peuvent éga-
lement être arrachées de la cible [2,3]. Ces particules sont éjectées de la surface
puis redéposées dans le cratère ou sur le pourtour.
2. au sein du plasma peuvent se produire des processus de croissance de parti-
cules (agglomération, condensation. . .). Ces processus peuvent concerner plu-
sieurs types d’agrégation : atome-atome, atome-particule (de cuivre Cux ou
bien d’oxyde de cuivre Cu2O) et particule-particule (on peut envisager les
mêmes collisions avec des ions). Les particules formées sont venues se égale-
ment se déposer dans ou autour du cratère.
Ces deux mécanismes peuvent naturellement se combiner, les particules éjectées de
la cible peuvent croître par condensation dans le plasma.
L’atmosphère ambiante, dans laquelle ont été formés les plasmas de cuivre, n’est
donc pas seulement constituée d’argon pur (ou plus généralement de gaz rare pur)
3La Spectroscopie photoélectronique-X est une technique d’analyse chimique des matériaux par
bombardement de rayons X qui expulsent les électrons de coeur dans la matière. La mesure de
l’énergie cinétique de ces électrons permet de remonter à leur énergie de liaison dans le matériau,
et donc d’identifier une liaison chimique particulière
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mais contient également des traces d’oxygène. Cet oxygène peut provenir de l’air
ambiant résiduel dans la cellule après le pompage primaire, de la désorption des
parois de la cellule ou bien de l’oxyde de cuivre présent initialement sur l’échantillon.
Dans le plasma de cuivre et d’argon, cet oxygène va être dissocié (pour O2), excité et
ionisé. L’affinité électronique de l’oxygène conduit certainement à la formation d’ions
O2- qui vont interagir avec le cuivre environnant. L’oxygène O2- met en commun ses
deux électrons soit avec deux atomes de cuivre qui possèdent un électron unique sur
leur couche de conduction (Z = 29, configuration 4s1), soit avec deux ions Cu+.
Les analyses XPS ne permettent pas de mesurer une concentration en oxygène
dans le dépôt. Avant les analyses XPS, nous avons réalisé des observations MEB-
EDS qui n’ont pas mis en évidence d’oxygène dans ce dépôt. Cette absence est due
à la sensibilité du détecteur qui ne peut pas mesurer une concentration en oxygène
inférieure à quelques %. Cette limite donne une information précieuse : elle indique
que le gaz ambiant est composée de très peu d’oxygène. Nous avons raisonnablement
supposé que l’oxygène a très peu d’influence sur la dynamique du plasma sur les
100 premières nanosecondes d’expansion, et participent simplement aux réactions
chimiques dans le plasma aux temps plus longs. Ainsi, nous n’en n’avons pas tenu
compte dans le modèle.
4.2.4 Seuil d’ablation
Le seuil d’ablation est défini comme l’énergie minimale que doit contenir l’impulsion
incidente pour qu’il y ait ablation de matière. Cela se traduit par la présence d’une
empreinte du faisceau laser sur la surface. Dans le cas contraire, si aucune empreinte
n’est visible après interaction laser-cible, on peut raisonnablement conclure qu’il
n’y a pas eu ablation. Notons que ce seuil peut également être défini à partir de la
fluence laser – en divisant l’énergie seuil par la surface du spot laser – ou bien de
l’éclairement – en divisant la fluence seuil par la durée d’impulsion. Nous opterons
pour la première notation.
Le seuil d’ablation est déterminé expérimentalement en mesurant la profondeur
ablatée de plusieurs cratères obtenus pour différentes valeurs de la fluence laser. La
gamme d’énergie de l’impulsion est ici 0-155 mJ, et nous avons effectué des mesures
tous les 10 mJ approximativement. Cela correspond à une gamme de fluence 0-12
J.cm-2. Le résultat est présenté sur la figure 4.22.
Nous avons reporté sur l’axe des abscisses lla fluence laser, et en ordonnées la
profondeur ablatée normalisée par le nombre de tirs appliqués. Pour chaque énergie,
un nombre de tirs différent a été appliqué afin d’obtenir des cratères dont la profon-
deur est facilement mesurable. Par exemple, pour 0 6 F < 5 J.cm-2, 6000 tirs ont
été appliqués alors que seulement 1000 tirs ont été appliqués pour 5 6 F 6 12 J.cm-2.
Pour F 6 1.5 J.cm-2, les analyses profilométriques n’ont pas mis en évidence la
formation d’un cratère. Des analyses MEB, qui ont une plus grande résolution pour
l’observation de surface, ont confirmé ce résultat. On peut donc raisonnablement
en déduire que le laser a uniquement chauffé la cible sans la conduire au delà du
point d’ébullition. Pour des fluences supérieures à 2.3 J.cm-2 en revanche, la mesure
par profilométrie donne une valeur non nulle du cratère, montrant qu’il y a eu
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Fig. 4.22 - Variation de la profondeur mesurée du cratère en fonction de la fluence laser.
interaction entre le laser et la surface de la cible. Le seuil d’ablation est donc situé
entre 1.5 et 2.3 J.cm-2.
Au delà de ce seuil, 2 régimes d’interaction sont mis en évidence :
1. pour 1.5. F. 7.5 J.cm-2, la profondeur mesurée par profilométrie est négative.
Cela signifie qu’il n’y aurait pas formation d’un cratère, mais que la matière
se serait soulevée par rapport à la surface de l’échantillon.
2. pour F > 7.5 J.cm-2, il y a ablation sur toute la surface du spot laser. La pro-
fondeur mesurée est positive, et augmente linéairement en fonction de l’énergie
de l’impulsion incidente.
Ces deux régimes sont détaillées dans les sections suivantes.
a) Régime de structuration de surface et ablation - 1.5 . F . 7.5 J.cm-2
Ce régime a été mis en évidence d’abord en profilométrie, puis en cartographie MEB.
Dans la première analyse, des mesures de topographie 3D ont été réalisées pour
consolider le résultat qui montre que la surface s’est "soulevée" vers le haut. Deux
topographies de cratères (pour 3 et 5.3 J.cm-2) sont présentées sur la figure 4.23. Elles
montrent que de nombreuses structures colonnaires, dont la hauteur est de l’ordre de
quelques micromètres, se sont formées dans le cratère. Leur formation prouve qu’un
mécanisme de croissance en est à l’origine.
L’étude par MEB d’un cratère ablaté avec une impulsion d’énergie 5.3 J.cm-2 est
présenté sur la figure 4.24. Ces clichés valident donc la formation de structure pour
des énergies de quelques dizaines de millijoules. En réalité, le régime de structuration
s’accompagne toujours, dans nos conditions expérimentales, d’une ablation de ma-
tière. Cela apparaît sur les clichés (b) et (e) : sur le premier, on voit en haut à gauche
du cratère un trou (en forme de "C" renversé) entre les structures colonnaires, qui
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Fig. 4.23 - Structuration de la surface pour une valeur de la fluence laser égale à : (a) 3
J.cm-2, (b) 5.3 J.cm-2.
traduit une ablation de matière. Sur le second, une structure est grossie 700 fois,
ce qui permet de voir, sur la partie gauche de l’image, le fond du cratère (en gris
sombre). Notons également qu’à partir de 1.5 J.cm-2, un plasma a systématiquement
été observé à l’oeil nu au dessus de la surface, plasma caractéristique d’une ablation
de matière.
De nombreux travaux reportent la formation de structures variés sur la surface
de solides irradiés par laser [4–7]. N.M Bulgakova et al. présentent une théorie ap-
plicable dans notre cas, théorie que nous résumons dans ce paragraphe [4]. Ils ont
obtenu le même type de structures sur des métaux liquides (Ga, In, alliages Sn-
Pb et métal de Wood) avec deux types différents de sources laser impulsionnelles :
l’une est un laser Nd :Yag (λ = 1064 nm, durée d’impulsion (FWHM) 2.5 ns et une
fluence maximale de l’impulsion de 0.25 mJ) et l’autre un laser N2 (λ = 337 nm,
4.5 ns FWHM et énergie maximale de l’impulsion 0.25 mJ). Le diamètre du spot
sur la surface de la cible est 100 µm. Ils travaillent en multitirs (de 100 à 1000 tirs)
avec des fluences de 3.2 et 1 J.cm-2 respectivement. La formation de ces microstruc-
tures est observée dans un gaz ambiant réactif, principalement l’air, le diazote N2
ou l’hexafluorure de soufre SF6.
En premier lieu, mentionnons que nous travaillons dans une gamme de fluence assez
proche avec une durée d’impulsion similaire et en configuration multitirs (1000 et
6000 tirs). Seule la longueur d’onde est différente. Dans nos expériences, nous sup-
posons que la faible quantité d’oxygène résiduel joue le rôle de gaz réactif.
La croissance d’une microstructure se déroule en 5 étapes :
a. La cible est soumise à une impulsion laser. Celle-ci chauffe le cuivre solide
et la couche d’oxyde. Le profil spatial d’éclairement du faisceau laser joue
ici un rôle crucial : la figure 2.2 montre que cette distribution est constituée
de nombreuses surintensités. Pour des fluences dans la gamme 1.5-7.5 J.cm-2,
l’énergie moyenne de l’impulsion est insuffisante pour induire une ablation sur
toute la surface du spot laser : en revanche, l’énergie des surintensités dans le
profil d’éclairement peut entraîner une ablation localisée.
b. Au niveau d’une surintensités, l’évaporation du liquide devient très importante
lorsque la température locale approche la température d’ebullition. La couche
d’oxyde, si elle n’a pas été préalablement ablatée par le laser, subit une rupture
due à l’expansion de la matière liquide évaporée. Localement, cette rupture
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Fig. 4.24 - Cratères observés par MEB pour une valeur de la fluence laser égale à 5.3 J.cm-2
à différents grandissements : (a) ×60 (tilté 28 )˚, (b) ×100, (c) ×120 (tilté 28˚ ), (d) ×220,
(e) ×700 et (g) ×4000.
forme un goulet par lequel s’engouffre le liquide chauffé par des phénomènes
de capillarité. Puis celui-ci refroidit et se solidifie rapidement. La structure
colonnaire commence à croître.
c. L’oxygène résiduel dans la chambre se fixe sur cette structure nouvellement for-
mée par des processus d’oxydation rapide (en 100 ms environ, durée entre
deux impulsions), qui ont expérimentalement été observés lors d’expériences
basées sur l’interaction laser-surface [8]. De plus, les réactions chimiques dans
le plasma entre le cuivre et l’oxygène conduisent à la formation de particules
oxydées qui peuvent se déposer en partie sur cette structure (voir paragraphe
4.2.3) .
d. L’impulsion suivante ablate le sommet de la structure en formation, mais pas
les parois car l’angle d’attaque est plus élevé. Si une fine couche d’oxyde s’est
formée au sommet entre ces deux tirs successifs, elle est instantanément abla-
tée par le laser ou rompue par expansion de la matière de la colonne (comme
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Fig. 4.25 - Mécanisme de formation des microstructures en surface.
au cours de b.). En revanche, la couche sur les parois est préservée. La colonne
s’enrobe d’une couche d’oxyde. Les forces capillaires conduisent le cuivre li-
quide à s’expandre dans le tube, entraînant une croissance supplémentaire de
la colonne.
e. l’étape c. se répète, la structure plus haute se couvre d’une couche d’oxyde.
Puis, la croissance se poursuit au tir laser suivant, à partir de l’étape d. Cela
explique pourquoi les microstructures ont une forme de colonnes.
Ce modèle semble cohérent avec ce qui est observé sur le cliché (f) de l’image
4.24. Une microstructure, observée par MEB avec un grandissement × 4000, semble
constituée d’un empilement de couche de matière, dont la texture laisse penser qu’il y
a eu solidification de matière liquide. D’après le modèle précédent, le sommet de cette
microstructure a été ablaté à chaque tir, et le liquide à l’intérieur de la microstructure
en a été expulsé par capillarité. Ce dernier a probablement en partie coulé sur les
parois de la microstructure, puis s’est solidifié, ce qui a donné un empilement à
chaque tir de couches liquides solidifiées.
b) Régime d’ablation - F > 7.5 J.cm-2
Dans ce régime, les cratères dans le régime d’ablation ont un fond assez homogène
et ne présentent aucune microstructure, comme le montre la figure 4.14. Ce cliché
MEB d’un cratère formé à 11.4 J.cm-2 montre bien que l’ablation s’est produite sur
l’intégralité du cratère.
La figure 4.26 montre que la profondeur du cratère augmente linéairement en
fonction de la fluence laser. Le seuil d’ablation du matériau peut être également
estimé en prolongeant cette droite, pour déterminer l’énergie à laquelle la profondeur
est nulle. On cherche donc la valeur de F qui vérifie z = 0, ce qui donne, d’après les
notations de la figure 4.26 :
F = −A
B
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Interpolation linéaire : z = A + B * X
Param.       Valeur      Erreur                R
------------------------------------------------------------
    A    -0.00323  0.00354        0.99566 
    B    0.016570 0.002505
------------------------------------------------------------
z = 0 pour 
F = 1,1 J.cm-2 
Fig. 4.26 - Calcul du seuil d’ablation à partir des données expérimentales du régime d’abla-
tion.
Les valeurs du tableau présenté sur cette même figure donnent, en tenant compte de
l’erreur relative sur chaque coefficient, une gamme de fluence pour le seuil d’ablation :
F = 1.1 J.cm-2 ± 0.5 J.cm-2
Cette valeur coïncide avec la valeur mesurée du seuil d’ablation, donnée dans la
section a).
c) Comparaison avec les résultats numériques
La valeur du seuil d’ablation est calculée en réalisant plusieurs simulations pour des
impulsions à différentes fluences, dans les mêmes conditions expérimentales (Argon à
1 bar). Nous avons représenté sur la figure 4.27 l’évolution de la profondeur ablatée
en fonction du temps pour plusieurs fluences laser. Il faut ainsi distinguer trois
groupes de courbes : les courbes pour F < 3.8 J.cm-2 présentent une asymptote
horizontale après t ≈ 8 ns, ce qui montre que la condensation ne joue aucun rôle dans
l’évolution de la profondeur du cratère. Pour 3.8 6 E 6 8.3 J.cm-2, la profondeur
atteint un maximum entre 0 et 10 ns, puis diminue lentement, jusqu’à t = 100 ns,
temps pour lequel chaque courbe donne l’impression de tendre vers une valeur finie.
Ainsi, entre 0 et 8.3 J.cm-2, la profondeur du cratère donnée par le modèle à 100
ns doit probablement être du même ordre de grandeur que celle donnée pour un
calcul qui aurait été mené sur des temps plus longs. Enfin, pour F > 9 J.cm-2, cette
diminution de la profondeur est nettement plus marquée que dans la gamme de
fluences précédente, et son évolution pour chaque courbe semble montrer que cette
diminution se poursuivrait si le calcul était poursuivi pour des temps plus grands
que 100 ns. Notamment, pour les deux courbes présentées à 9.8 et 11.4 J.cm-2,
il semblerait que le cratère puisse être intégralement rebouché pour un temps de
l’ordre de 200 ns, ce qui montre dans cette gamme de fluence que l’utilisation d’un
modèle uniquement monodimensionnel ne permet pas de modéliser correctement la
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Fig. 4.27 - Evolution, donnée par le modèle, de la profondeur du cratère en fonction du
temps pour différentes fluences laser.
dynamique du cratère d’ablation.
La profondeur ablatée par impulsion est donnée dans le modèle directement à la
fin du calcul, puisque ce dernier simule l’interaction laser-matière pour l’application
d’une impulsion laser unique sur la cible. Mais comme nous l’avons sous-entendu
dans le paragraphe précédent, il faut prendre garde ici au fait que nous ne nous
intéressons qu’aux 100 premières nanosecondes de l’expansion du plasma, et que la
condensation, notamment pour des fluences supérieures à 9 J.cm-2, peut induire une
diminution de la profondeur du cratère sur des temps plus longs que 100 ns.
La figure 4.28 présente l’évolution de la profondeur du cratère en fonction de
la fluence l7aser, donnée par le modèle et issus des résultats expérimentaux (qui
est le résultat de la figure 4.22). En deça de 1.5 J.cm-2, la valeur de la profondeur
ablatée donnée par le modèle est nulle. Elle devient non nulle pour une fluence laser
supérieure à 1.5 J.cm-2, ce qui montre que le seuil d’ablation donné par le modèle
est 1.5 J.cm-2. La valeur mesurée a été estimée entre 0 et 2.6 J.cm-2. Il y a donc un
bon accord entre l’expérience et la modélisation dans la gamme de fluences 0 6 F
6 1.5 J.cm-2.
Dans la gamme de fluences 1.5 . F . 5.3 J.cm-2, la formation des structures
colonnaires en configuration multitirs empêche de définir une profondeur ablatée par
impulsion, comme nous l’avons fait dans la section b). Il n’y a donc pas de point de
comparaison entre expériences et modélisation. Toutefois, nous allons commenter le
résultat issu du modèle. La profondeur du cratère augmente avec l’énergie jusqu’à
une fluence de 5.3 J.cm-2, valeur pour laquelle elle est maximale. Nous montrerons
cependant, dans la section c), qu’un plasma se forme dans la matière évaporée et
qu’une partie de la fluence laser est absorbée dans ce plasma. Cette absorption est
observable dès que l’ablation a lieu, soit à partir d’une fluence égale à 1.5 J.cm-2.
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Fig. 4.28 - Variation de la profondeur ablatée en fonction de la fluence laser. Comparaison
expériences-modélisation.
Dans le modèle, cette absorption ne débute que pour des fluences supérieures à 5.3
J.cm-2 (c’est ce qui explique notamment la diminution de la profondeur aux énergies
plus élevées). Ce retard à l’absorption conduit à un dépôt maximal de l’énergie dans
la cible, et donc à une ablation très forte et très probablement largement surestimée.
Ainsi, le résultat du modèle dans cette gamme d’énergie représente certainement
une surestimation de la profondeur ablatée.
Pour des fluences supérieures à 5.3 J.cm-2, l’écrantage a lieu dans le modèle.
La valeur de la profondeur ablatée diminue donc en fonction de la fluence, car une
partie de l’énergie de l’impulsion est absorbée dans le plasma, et donc il y a moins
d’énergie disponible pour ablater la cible de cuivre. Jusqu’à 8.3 J.cm-2, nous avons dit
précédemment que la profondeur calculée à 100 ns est représentative de la profondeur
ablatée par impulsion. La comparaison avec les valeurs mesurées montre qu’il y a un
très grand écart entre résultats numériques et expérimentaux, qui peut s’expliquer
par plusieurs raisons :
1. en premier lieu, nous montrerons dans la section 4.3.2 que l’écrantage est pro-
bablement sous-estimé dans cette gamme de fluences, et donc que l’ablation
de matière doit être moins importante.
2. De plus, l’ablation de matière se réalise dans le modèle par le mécanisme d’éva-
poration thermique. Ce mécanisme est valable lorsque la température de sur-
face est inférieure à la température critique du matériau Tc (dans le cas du
cuivre, Tc ≈ 7700-9000 K [9]). Au delà, il est probable que d’autres mécanismes
entrent en jeu. La figure 4.29 montre justement que la température de surface
n’excède pas la température critique pour des fluences inférieures à 3 J.cm-2.
Au delà, la résolution de l’équation de la chaleur montre que la température de
surface excède la température critique pendant quelques nanosecondes. Pour
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Fig. 4.29 - Variation de la température de surface, donnée par le modèle, pour différentes
valeurs de la fluence laser.
ces énergies, l’hypothèse d’évaporation thermique n’est peut-être plus valable,
et donc la valeur de la profondeur d’ablation est peut-être mal estimée.
Les mêmes remarques sont valables pour des fluences supérieures à 9 J.cm-2,
mais il faut tenir compte dans cette gamme de fluence de la condensation, dont
nous avons montré qu’elle induit la diminution de la profondeur du cratère même
pour des temps de calcul qui sont supérieurs à 100 ns. Sur la figure 4.28, nous avons
d’ailleurs représenté le résultat d’un calcul mené jusqu’à t = 400 ns. Nous voyons que
ce résultat, représenté en vert sur la figure, est similaire au résultat du calcul mené
à t = 100 ns jusqu’à une fluence de 9 J.cm-2, et qu’au delà, la profondeur ablatée
est plus faible que celle à t = 100 ns. Pour les fluences supérieures à 10.5 J.cm-2, la
profondeur ablatée est même nulle, car la matière ablatée a complètement condensé
en surface de la cible, ce qui est naturellement en désaccord avec le résultat expé-
rimental de la figure 4.16. Ces résultats montrent que, pour la gamme de fluences
F > 9 J.cm-2, la modélisation 1D est mal adaptée à la simulation de l’ablation et
la condensation de la matière, et devrait être étendue à la représentation 2D aux
temps plus longs de l’expansion.
Dans cette section, nous avons déterminé le seuil d’ablation de nos cibles de
cuivre. Dans la section suivante, nous déterminons le seuil de fluence à partir duquel
l’émission de la vapeur est observable, ainsi que le seuil à laquelle se manifeste
l’écrantage plasma.
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4.3 Etude du seuil d’observation du plasma - Ecrantage
plasma
Nous nous intéressons dans cette section à la dynamique de formation du plasma
dans la phase gazeuse. En premier lieu, nous déterminons la fluence minimale que
doit posséder l’impulsion laser incidente pour qu’un plasma apparaisse dans la va-
peur. Puis, nous étudions le phénomène d’écrantage du faisceau laser par le plasma,
appelé plus simplement écrantage plasma. Ces deux études, corrélées à celle concer-
nant la dynamique d’ablation, permettent d’établir une chronologie entre l’ablation,
l’observation du plasma et le claquage optique. Notamment, nous cherchons à savoir
si la matière est ablatée directement sous forme de plasma, ou bien si le passage à
l’état plasma requiert un certain temps. Ces résultats seront comparés aux résultats
numériques, ce qui permet de savoir si la dynamique temporelle de l’interaction
laser-matière est correctement modélisée.
4.3.1 Détermination du seuil d’observation du plasma
Le seuil d’observation du plasma est défini comme la valeur minimale de la fluence
laser pour que l’émission plasma puisse être mesurée. Expérimentalement, la dé-
termination de ce seuil est réalisée par spectroscopie optique. Elle est basée sur le
protocole suivant : une mesure de l’émission du cuivre, résolue spectralement, est
réalisée par spectrométrie optique, à une énergie de l’impulsion donnée, immédiate-
ment après la fin de l’impulsion laser. Si une ou plusieurs raies spectrales (atomiques
ou ioniques) sont détectables, cela implique que les collisions électrons-particules
sont suffisamment nombreuses pour peupler les niveaux émetteurs de ces raies
spectrales. Dans ce cas, il est raisonnable de supposer que la valeur de la densité
électronique est suffisamment élevée pour considérer que la vapeur est à l’état plasma.
Cette mesure a été réalisée sur un autre banc expérimental sur lequel sont déjà
montés les diagnostics spectrométriques. La source laser est une source Nd :YAG
à 532 nm, impulsionnelle de durée d’impulsion 6 ns FWHM. Le profil temporel de
cette impulsion est gaussien. Le profil spatial est "top-hat", et le diamètre de la
tache laser sur la surface de l’échantillon est 200 µm. Les caractéristiques de ce laser
étant similaires à celle de notre laser d’ablation, il est raisonnable de supposer que
deux résultats obtenus avec ces sources dans les mêmes conditions expérimentales
donnent des résultats semblables. Les mesures concernent trois raies atomiques du
cuivre, aux longueurs d’ondes 510.5 nm, 515.3 nm et 521.8 nm.
Le résultat des mesures est présenté sur la figure 4.30. Cette figure représente
l’intensité des trois raies atomiques en fonction de l’énergie de l’impulsion incidente.
Dans la gamme de fluences F < 1.5 J.cm-2, le signal est très faible : cela peut
s’expliquer par une faible valeur de la densité électronique dans la vapeur de cuivre,
de sorte qu’il n’y a pas suffisamment de collisions entre les électrons et les atomes de
cuivre pour peupler les niveaux émissifs correspondants aux trois raies précédentes.
Au delà de 1.5 J.cm-2, la densité électronique produite dans la vapeur doit augmenter
(du fait de l’absorption du faisceau laser par la vapeur, qui augmente en fonction de
l’énergie), ce qui augmente la fréquence de collisions avec les atomes : cela conduit
à l’excitation des atomes de cuivre, et donc au peuplement des niveaux émissifs du
cuivre, ce qui implique une augmentation de l’intensité des raies émises par le plasma.
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Ce résultat montre clairement qu’il existe une valeur seuil de fluence pour lequel le
signal des raies augmente brusquement en fonction de la fluence laser.
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Fig. 4.31 - Calcul du signal des raies atomiques de cuivre à 510.5, 515.3 et 521.8 nm en
fonction de la fluence laser.
Le modèle permet de calculer le seuil d’observation du plasma suivant le même
protocole que celui utilisé expérimentalement. Plusieurs simulations sont réalisées en
faisant varier la fluence laser, et nous représentons l’intensité des trois raies majeures
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du cuivre en fonction de cette fluence. La formule qui donne l’intensité d’une raie
est donnée par la formule (1.57), que nous rappelons ici :
jν,m−n = f(νm−n)hνm−nAm−n
gm
u(T )
Nexp
[
− Em
kB T
]
Les grandeurs caractéristiques de chaque transition ν, A, gm et Em ont été défi-
nies dans la section 1.3.3. Leurs valeurs ont été prises, pour les trois raies étudiées,
dans la base NIST [10]. Le résultat donné par le modèle est présenté sur la figure 4.31.
L’intensité des trois raies est nulle pour une fluence inférieure à 1.5 J.cm-2, puis
augmente très rapidement en fonction de l’énergie de l’impulsion. Le modèle met donc
également en évidence une valeur seuil à partir de laquelle l’émission de la vapeur est
observable. Afin de déterminer le seuil de formation du plasma à partir du modèle,
ce résultat doit être complété par l’étude de la densité électronique du plasma. Sur
la figure 4.31, nous avons donc également représenté la densité électronique moyenne
<ne>, donnée par la relation :
< ne >=
1
τ
1
∆z
∫∫
τ, ∆z
ne(z, t)dzdt (4.1)
Cette grandeur représente la densité électronique moyennée sur tout le volume ∆z
du plasma et sur la durée d’impulsion τ . La densité électronique moyenne augmente
naturellement en fonction de la fluence laser. En deça de 1.5 J.cm-2, cette densité
électronique est nulle. Pour des fluences de l’ordre de 1.5-2 J.cm-2, cette densité est
de l’ordre de 1020-1021 m-3, ce qui est relativement faible pour considérer que la
matière ablatée est à l’état plasma dans des conditions LIBS. L’ordre de grandeur
typique de la densité électronique, qui caractérise la formation d’un plasma dans des
condtions similaires à celles que nous étudions dans ce manuscrit, est plutôt située
vers 1022 m-3 [11, 12]. Sur la figure, cette valeur correspond à une valeur de fluence
de l’ordre de 2.5 J.cm-2, valeur qui est très proche du seuil déterminé à partir de
l’examen des raies atomiques du cuivre. La corrélation des résultats de la figure 4.30
et 4.31 prouve ainsi que la valeur du seuil de formation du plasma est de l’ordre de
1.5-2.5 J.cm-2.
Le paragraphe suivant présente les résultats expérimentaux qui mettent en évi-
dence l’écrantage du faisceau laser par le plasma. Ces résultats permettent d’évaluer
si l’interaction laser-plasma est correctement modélisée. Par ailleurs, le modèle
numérique permet d’expliquer la forme du profil temporel de l’impulsion écrantée.
4.3.2 Etude de l’écrantage plasma
L’étude de l’écrantage plasma se décompose en trois étapes : en premier lieu, celui-ci
est mis en évidence pour une fluence laser égale à 10.5 J.cm-2. La deuxième étape
consiste à utiliser le modèle pour déterminer dans quelle région l’énergie laser est
absorbée, notamment pour savoir si le gaz ambiant participe à l’effet d’écrantage,
ou si l’absorption n’est due qu’à la vapeur de cuivre. Enfin, le seuil d’écrantage est
déterminé en fonction de la fluence. Au terme de cette étude, une comparaison entre
seuil d’ablation, d’observation du plasma et d’écrantage sera présentée.
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a) Mise en évidence pour F = 10.5 J.cm-2
L’écrantage plasma est mis en évidence en comparant le profil temporel intial du
laser d’ablation avec le profil du laser mesuré au niveau de la surface de la cible. Le
protocole de mesure a été présenté au chapitre 2 (cf. la figure 2.16). La figure 4.32
présente la comparaison entre ces deux profils mesurés pour une fluence égale à 10.5
J.cm-2.
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Le profil rouge représente la distribution temporelle de l’impulsion écrantée,
mesurée au niveau de la surface de la cible. Au début de l’impulsion initiale, jusqu’à
t ≈ -2.5 ns (point A), le profil temporel en surface est identique à celui de l’impulsion
incidente. Cela prouve que la vapeur est faiblement absorbante, mais il faut égale-
ment envisager l’hypothèse que celle-ci n’a peut-être pas entièrement recouvert le
trou dans la cible, laissant alors passer une partie du faisceau incident [11]. Pour -2.5
ns 6 t 6 -0.5 ns, l’éclairement chute brutalement de 800 à moins de 100 MW.cm-2
(donc une perte de 90 % de l’éclairement en moins 2 ns, entre les points A et B),
traduisant l’absorption du faisceau laser par le plasma. A partir de ce temps, la
distribution temporelle de l’impulsion mesurée en surface ne se superpose plus au
profil de l’impulsion initiale. Pour -0.5 . t . 5 ns, le profil diminue beaucoup plus
lentement et présente même un rebond.
L’intégrale des deux profils en fonction du temps donne respectivement la valeur
de la fluence laser et la valeur de la fluence en surface de la cible :
F =
∫ +∞
−∞
I(t)dt
La fluence laser est 10.5 J.cm-2, la fluence en surface 2.6 J.cm-2 , et donc la fluence
absorbée dans le plasma, obtenue par différence, est 7.9 J.cm-2. Ce résultat montre
qu’une grande partie de l’énergie de l’impulsion laser a été absorbée dans le plasma.
Le résultat numérique pour F = 10.5 J.cm-2 avec les mêmes conditions envi-
ronnementales est présenté sur la figure 4.33. La forme temporelle de l’impulsion
écrantée donnée par le modèle est similaire à celle mesurée expérimentalement : elle
croît jusqu’à -1.5 ns (point A), puis elle chute brutalement jusqu’à -0.1 ns (point B),
passant ainsi d’une valeur de 1300 MW.cm-2 à moins de 50 MW.cm-2 en 1.5 ns. A
partir de t = -0.1 ns, le modèle prédit un rebond dans le profil d’éclairement.
Le modèle permet d’expliquer les mécanismes responsables de la chute brutale
dans la valeur de l’éclairement ainsi que le rebond dans le profil après t = 0 ns. La
figure 4.34 présente l’évolution de la valeur du coefficient d’absorption, pendant la
durée de l’impulsion laser, dans la région du plasma où l’absorption est maximale.
Sur la même figure, nous avons représenté la valeur de la densité électronique dans
cette région. La chute de l’éclairement correspond à une brusque augmentation du
coefficient d’absorption, elle-même engendrée par une augmentation simultanée de la
densité électronique dans la vapeur. Ce phénomène correspond au claquage optique
dans la vapeur, comme décrit dans la section 1.3.2 du chapitre 1. Les valeurs des
densités d’électrons, d’ions Cu+ et Cu2+ dans la vapeur vers t ≈ - 1.5 ns suffisent à
induire une absorption du faisceau par Bremsstrahlung inverse électron-ion. Cette
absorption implique une production accrue d’électrons et d’ions dans la vapeur, ce
qui en augmente d’autant plus l’effet sur l’écrantage du faisceau laser.
Le rebond dans la distribution temporelle de l’éclairement pour t > 0 ns sera
expliquée dans la section suivante.
L’intégration de la courbe représentant le profil écranté donne une valeur de 3.9
J.cm-2 pour l’énergie qui est déposée en surface de cible. Le modèle prédit donc que
6.6 J.cm-2 sont absorbés dans le plasma, valeur qui présente un écart avec la valeur
mesurée 7.9 J.cm-2. Cet écart doit être lié à l’amplitude du profil écrantée : le résultat
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Fig. 4.34 - Evolution du coefficient d’absorption et de la densité électronique dans le plasma
pendant l’impulsion laser.
expérimental montre que l’écrantage débute lorsque la valeur de l’éclairement est de
l’ordre de 850 MW.cm-2 (point A de la figure 4.32). Le modèle montre qu’il a lieu
pour une valeur plus élevée, soit 1.3 GW.cm-2. Cette différence dans l’amplitude
implique naturellement que l’intégrale du profil écranté mesuré est plus faible que
celui modélisé. Deux hypothèses peuvent expliquer cette différence : en premier
lieu, les coefficients d’absorption par Bremsstrahlung inverse électron-atome et par
photoionisation peuvent être sous-estimés, de sorte que l’écrantage de l’impulsion
laser est également sous-estimé. Pour le premier coefficient, l’utilisation d’une valeur
constante pour les sections efficace de collision électron-atome est peut-être une
hypothèse trop restrictive. De plus, nous avons supposé dans le modèle que la
matière ablatée est uniquement composée d’atomes, sans ions, ni électrons libres. En
réalité, la matière ablatée est composée d’atomes, d’ions, de particules (taille nm)
et surtout d’électrons libres. Ainsi, la densité électronique ne, avant la production
d’électrons primaires dans la vapeur, est peut-être suffisamment importante dans la
matière ablatée pour que l’absorption par Bremsstrahlung inverse électron-atome
soit plus efficace dans la vapeur dès que l’ablation débute.
Pour le second, l’expression (1.45) du coefficient d’absorption par photoionisation a
été établie à partir d”hypothèses valables en mécanique classique (notamment pour
la section efficace d’absorption d’un photon (1.44)), ce qui est probablement trop
simpliste et doit faire l’objet d’une approche fondée sur la mécanique quantique.
C’est le cas également pour l’expression du coefficient d’absorption par ionisation
multiphotonique. Pour la photoionisation, nous avons également utilisé la loi de
Boltzmann (1.46) pour calculer les populations des niveaux qui peuvent être photo-
ionisés. Cette loi suppose que la vapeur de cuivre est à l’équilibre thermodynamique,
et notamment qu’il existe un équilibre thermique entre le gaz d’atomes et le gaz
d’électrons libres qui constituent cette vapeur. Aux premiers instants de l’ablation,
cette hypothèse est incertaine.
4.3. Etude du seuil d’observation du plasma - Ecrantage plasma 119
En conclusion, le modèle décrit parfaitement la forme du profil écranté : la chute
de l’éclairement liée au claquage optique, et la présence du rebond entre 0 et 5 ns. Il
donne également une bonne estimation de l’énergie absorbée dans le plasma. Dans
la section suivante, nous montrons que l’écrantage a lieu dans différents endroits du
plasma, et notamment dans le gaz ambiant.
b) Etude spatiale de l’écrantage plasma
L’étude spatiale de l’écrantage vise à déterminer dans quelle région du plasma l’éner-
gie laser est absorbée, et de savoir quelles espèces sont à l’origine de cette absorption.
La figure 4.35 présente l’évolution de l’éclairement absorbé en fonction de la position
dans le plasma à t = -1 ns et t = 1.5 ns. Ces deux temps ont été choisis de part et
d’autre de l’instant où se produit le claquage optique, car les propriétés du plasma
varient brutalement lors de ce claquage, et cela permet donc d’étudier l’absorption
du plasma lorsque ses propriétés sont très différentes.
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Fig. 4.35 - Eclairement absorbé, donné par le modèle, en fonction de la position dans le
plasma pour t = -1 ns et t = 1.5 ns.
Etude de l’absorption à t = -1 ns.
A t = -1 ns, l’ablation vient juste de débuter, et la vapeur s’étend de 0 à 6 µm. Le
gaz ambiant est faiblement choqué car l’onde de choc ne s’est pas encore formé à ce
temps là. L’absorption a lieu uniquement dans la vapeur, dans une région localisée
juste au dessus de la surface 0 6 z 6 2.5 µm. La figure 4.36 (a) présente la variation
du coefficient d’absorption en fonction de la position dans le plasma. Le coefficient
est logiquement très élevé dans la région 06 z 6 2.5 µm, et le mécanisme principal
est la photoionisation. Le Bremsstrahlung électron-ion est 5 à 10 fois plus faible. Le
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Fig. 4.36 - Evolution du coefficient d’absorption en fonction de la position dans le plasma
à t = -1 ns et t = 1.5 ns.
Bremsstrahlung électron-atome est négligeable par rapport aux deux autres phéno-
mènes contribuant à l’absorption.
Le lien avec la composition du plasma est donné sur les figures 4.37 (a) (com-
position de la vapeur) et (b) (composition du gaz ambiant). A t = -1 ns, la vapeur
est majoritairement constituée d’atomes et d’ions Cu+ en proportions plus faibles
(de 10 à 1000 fois moins que les atomes) (figure (a)). La densité d’ions Cu2+ est ex-
trêmement faible, de sorte que ceux-ci ne participent pas à l’absorption du faisceau
laser. Cette composition explique ainsi pourquoi l’absorption de la vapeur est régie
principalement par la photoionisation, bien qu’une contribution est également due
au Bremsstrahlung inverse lors des collisions électrons-ions Cu+.
Au même temps d’étude, le gaz ambiant comprimé4 est constitué d’atomes majo-
ritairement, dont la densité est 10000 fois plus importante que celle des ions Ar+.
Il n’y a pas d’ions Ar2+ produits à cet instant. D’une part, nous avons négligé la
photoionisation dans le gaz ambiant. D’autre part, l’absorption par Bremsstrahlung
inverse (électron-atome et électron-ion) est très faible car la densité d’espèces char-
gées est très faible. Cela explique ainsi pourquoi l’absorption induite dans le gaz
ambiant comprimé est négligeable par rapport à celle induite dans la vapeur.
Passons maintenant à l’étude de l’absorption du plasma à t = 1.5 ns.
Etude de l’absorption à t = -1 ns.
A t = 1.5 ns, le processus d’absorption est totalement différent que celui étudié
au temps précédent : l’absorption a lieu dans la vapeur et le gaz ambiant choqué.
Examinons le résultat de la figure 4.35. L’éclairement laser est absorbé de façon à
peu près constante dans le gaz ambiant choqué, sauf près de l’interface vapeur-gaz
ambiant où cette absorption chute. La figure 4.36 (b) montre que l’absorption est ré-
gie dans cette région par le Bremsstrahlung inverse électron-ion. La photoionisation
n’a pas été prise en compte dans le gaz ambiant, et l’absorption par Bremsstrahlung
électron-atome est négligeable. La composition du gaz ambiant choqué, donnée sur la
figure 4.37 (d), montre que l’onde de choc a ionisé sur son passage les atomes d’argon
4Le terme approprié ici est gaz comprimé et non gaz choqué, car il n’y a pas encore eu formation
de l’onde de choc.
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au repos, ce qui a donc produit des ions et des électrons induisant une absorption
par Bremsstrahlung inverse électron-ion. Vers l’interface vapeur-gaz ambiant (vers z
≈ 30 µm sur la figure 4.37 (d)), l’absorption par Bremstrahlung inverse électron-ion
est plus faible car cette région est majoritairement constitué d’atomes.
Dans la vapeur, l’éclairement est absorbé fortement dans une région proche de
l’interface vapeur-gaz ambiant, puis il diminue avec la distance à la cible. Cette
diminution est expliquée par le fait que l’éclairement disponible après absorption
dans chaque cellule diminue suivant la loi de Beer-Lambert (1.60). La figure 4.36
(b) montre que l’absorption dans la vapeur est régie par une combinaison de la
photoionisation et du Bremsstrahlung électron-ion dans un large volume de plasma
(2.5 µm 6 z 6 20 µm). En surface de la cible cependant (0 6 z 6 2.5 µm), la
photoionisation est majoritaire, mais la valeur du coefficient d’absorption est très
faible par rapport à celle du volume où l’absorption est maximale. De même, le
Bremsstrahlung inverse électron-ion est largement prépondérant dans la région 20
µm 6 z 6 30 µm, qui est contigüe à l’interface vapeur-ambiant. Le Bremsstrahlung
électron-atome est négligeable dans tout le volume du plasma, même dans la région
où la densité atomique est plus élevée que la densité ionique.
Examinons le lien entre cette absorption et la composition du plasma, présentée
sur la figure 4.37 (c). Nous détaillons la composition en partant de l’interface vapeur-
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gaz ambiant jusqu’à la surface de la cible, de la même façon que laser interagit avec
la vapeur. Dans la région 20 µm 6 z 6 30 µm, la densité des ions Cu2+ excède de 2 à
10 fois celle des ions Cu+ et plus de 100 fois celle des atomes. La vapeur est à l’état de
plasma presque totalement ionisé. La raison de cette production accrue d’ions deux
fois ionisés à l’interface vapeur-gaz ambiant est, qu’en plus de l’absorption du laser,
la vapeur est freinée fortement dans cette zone du fait de la présence du gaz ambiant.
Ce freinage induit la conversion d’une partie de l’énergie cinétique de la vapeur en
énergie thermique, ce qui induit une augmentation locale de la température, et donc
une ionisation thermique accrue. Cette ionisation presque totale induit dans cette
région une absorption maximale de l’éclairement du faisceau, comme le montre la
figure 4.37. Le laser interagit ensuite également avec une région fortement ionisée
(5 µm 6 z 6 20 µm), mais dont la densité en ions Cu+ est prépondérante devant
celle des autres espèces. Par ailleurs, la densité en atomes peut atteindre le même
ordre de grandeur que la densité des ions Cu2+. Dans cette région, l’absorption par
Bremsstrahlung inverse est encore majoritaire, mais la photoionisation des atomes
joue un rôle non négligeable (le coefficient αPI est seulement 2 fois plus faible que
le coefficient αBI,e-i. L’éclairement absorbée diminue de plus en plus, car la valeur
de l’éclairement disponible après l’absorption dans chaque cellule devient de plus en
plus petite. Enfin, entre 0 µm et 5 µm, les atomes sont prépondérants dans la vapeur,
et l’absorption de l’éclairement est due à la photoionisation principalement. La figure
4.36 montre cependant que l’éclairement absorbé est faible dans cette région, tout
simplement parce que la valeur de l’éclairement est très faible lorsque le laser arrive
dans cette région, celui-ci étant fortement absorbé dans les régions plus lointaines
du plasma. Cette valeur est d’ailleurs si faible que l’absorption par photoionisation
ne peut induire une ionisation importante des atomes dans cette région.
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Le gaz ambiant joue donc un rôle dans l’écrantage du faisceau laser. Le résultat
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de la figure 4.38 permet notamment de déterminer la fluence laser absorbée dans le
gaz ambiant choqué et de comparer cette fluence à la fluence de l’impulsion incidente,
et à la fluence absorbée dans la vapeur. Ce résultat présente une comparaison pour
l’évolution du profil temporel de l’impulsion à différents endroits du plasma. Le profil
en vert représente le profil de l’impulsion après que celle-ci ait traversé et interagit
avec le gaz ambiant choqué. Le profil en rouge présente le profil temporel calculé
en surface, c’est-à-dire après interaction avec le gaz ambiant et la vapeur. Le profil
de l’impulsion initiale est représenté en trait noir. Sur cette figure sont également
données les énergies des différents profils obtenues par intégration temporelle. Sur
une impulsion de 10.5 J.cm-2, 1.5 J.cm-2 ont été absorbés dans le gaz ambiant choqué
(14 %), 5.1 J.cm-2 sont absorbés dans la vapeur (48 %), et 4 J.cm-2 sont déposés
dans la cible (38 %).
Temporellement, il y a un décalage entre l’instant où se produit le claquage (vers
t ≈ -1 ns) et le temps où l’écrantage du laser par le gaz ambiant choqué se produit (la
chute sur le profil vert vers t ≈ 0 ns). Ce décalage s’explique par le fait que l’onde de
choc ne peut produire les ions Ar+ et Ar2+ que lorsque le claquage a eu lieu dans la
vapeur. En effet, le claquage optique induit une très forte augmentation de l’énergie
laser dans la vapeur. Cette énergie est convertie en partie en énergie cinétique, et
la vapeur se propage alors très rapidement. La conséquence est que le gaz ambiant
est fortement comprimé, et cela produit une onde de choc forte qui conduit alors à
l’ionisation du gaz ambiant. Cette explication s’appuie sur le résultat de la figure
4.39, qui présente l’évolution au cours du temps de la position de l’interface vapeur-
gaz ambiant et de l’onde de choc. On peut remarquer la brusque augmentation de
ces deux positions juste après le claquage optique.
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Fig. 4.39 - Evolution temporelle des positions de l’onde de choc et de l’interface vapeur-gaz
ambiant pendant la durée d’impulsion.
Le résultat permet d’expliquer le rebond observé sur le profil d’éclairement de
l’impulsion écranté pour t > 0 ns, que ce soit sur le résultat expérimental (cf. figure
4.32) ou le résultat issu du modèle (cf. figure 4.33). En effet, la brusque expansion
de la vapeur induit en conséquence une diminution tout aussi brusque des densités
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d’espèces dans le plasma, et particulièrement des densités électroniques et ioniques.
Cela peut être constaté en étudiant par exemple l’évolution de la densité électronique
pendant l’impulsion laser. Le résultat correspondant est présenté sur la figure 4.40.
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Sur cette figure, nous étudions la densité électronique moyenne (qui permet
d’expliquer ce qui se passe dans tout le volume du plasma) et la densité électronique
maximale (qui permet d’étudier l’évolution de la densité électronique en un point
donné du plasma). La conclusion est donc que les deux valeurs chutent juste après
que le claquage optique ait lieu dans la vapeur. Cette diminution pour chaque
paramètre est induite par l’augmentation rapide du volume de la vapeur, qui n’est
pas compensée par l’augmentation du nombre d’électrons dans la vapeur. Ainsi, la
densité électronique, qui est le rapport entre le nombre d’électrons et le volume du
plasma, diminue. On peut montrer que cette conclusion est également valable pour
les densités ioniques. Ainsi, le coefficient d’absorption, qui dépend du produit des
densités électroniques et ioniques suivant la relation (1.51), diminue également dans
le plasma, et l’éclairement en surface de l’échantillon, qui est une fonction décrois-
sante du coefficient d’absorption (cf. la loi de Beer-Lambert (1.60)), augmente alors
en conséquence.
Cette étude a montré les similitudes et les différences dans le processus d’écran-
tage entre les résultats expérimentaux et numériques. Un bon accord est obtenu
pour la forme de la distribution, mais il y a plus d’énergie qui est absorbée dans
le plasma dans les expériences. Dans la section suivante, nous étudions le seuil de
d’écrantage plasma.
c) Etude du seuil d’écrantage plasma
Le seuil d’écrantage plasma est l’énergie minimale nécessaire pour que l’écrantage du
faisceau laser soit observable dans le plasma. Ce seuil se mesure et se calcule de la
même façon que le taux d’ablation : les expériences (respectivement les simulations
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numériques) sont reproduites pour différentes valeurs de la fluence laser, et pour
chaque expérience, on vérifie s’il existe un écart entre l’énergie de l’impulsion et
l’énergie de l’impulsion mesurée derrière la cible. Si c’est le cas, ce signifie que le
plasma a absorbé une partie de l’énergie du faisceau laser.
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donnée par le modèle
La figure 4.41 présente la distribution temporelle de l’impulsion écrantée pour
plusieurs énergies de l’impulsion incidente. Toutes les courbes ont été normalisées
126 Chapitre 4. Présentation des résultats
pour pouvoir être comparées. L’impulsion incidente originale est représentée en trait
plein noir. Ce résultat montre que pour F = 1.5 J.cm-2, la ditribution temporelle
de l’impulsion est identique avant et après la vapeur formée. Celle-ci est donc
transparente au faisceau laser, il n’y a pas eu écrantage du faisceau laser. Pour F =
2.3 J.cm-2, on constate déjà un écart entre le profil temporel écranté et le profil de
l’impulsion initiale (en noir), qui traduit donc une absorption partielle de l’énergie
du faisceau dans la vapeur. Cela signifie que la valeur du seuil d’écrantage plasma
est comprise entre 1.5 et 2.3 J.cm-2.
Les profils écrantés, mesurés pour une énergie de l’impulsion supérieure ou égale
à 3 J.cm-2, présentent la même évolution temporelle : le profil d’éclairement aug-
mente et suit celui de l’impulsion initiale jusqu’à une certaine valeur de l’éclairement,
pour laquelle une brusque chute de la valeur de l’éclairement est observée, ce qui
traduit le claquage optique dans la vapeur. Puis un rebond dans le profil est visible
vers la fin de l’impulsion, rebond dont nous avons éclairci les raisons dans la partie
précédente.
Le résultat numérique correspondant à la mesure expérimentale de la figure 4.41
est présenté sur la figure 4.42. Il ne s’agit pas ici de faire une comparaison sur
chaque courbe. Le paramètre pertinent pour la comparaison est ici la transmittivité
du plasma. Par définition, la transmittivité Π est le rapport de l’énergie de l’impulsion
transmise sur l’énergie de l’impulsion incidente :
Π =
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Fig. 4.43 - Comparaison de la transmittivité mesurée à la transmittivité donnée par le modèle
La transmittivité mesurée est comparée à la transmittivité donnée par le modèle
sur la figure 4.43. Les deux résultats montrent que la transmittivité diminue en
fonction de l’énergie incidente. Cela signifie que l’écrantage dans le plasma est plus
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important lorsque l’énergie augmente. Le seuil d’écrantage prédit par le modèle (F
≈ 5.3 J.cm-2) est plus élevé que celui mesuré expérimentalement (valeur comprise
entre 1.5 J.cm-2 (Π = 1) et 2.3 J.cm-2 (Π ≈ 0.7)). Pour des fluences inférieures à
7.5 J.cm-2, l’écart entre les valeurs de transmittivité peut atteindre près de 50%.
En revanche, pour les fluences supérieures à 7.5 J.cm-2, l’écart se réduit entre les
deux courbes, ce qui laisse penser que l’écrantage est mieux modélisé dans le régime
d’ablation.
L’argument pour expliquer le fort écart aux basses énergies a déjà été présenté
dans la section c) : la matière ablatée a probablement un taux d’ionisation plus élevé
au début de l’évaporation, tandis que le modèle suggère qu’elle n’est composée que
d’atomes. L’écrantage démarre donc plus rapidement en réalité, pour une fluence
de l’ordre de 1.5 J.cm-2, tandis, que dans le modèle, il a fallu fournir 3.8 J.cm-2
supplémentaire pour produire suffisamment de charges électriques qui vont induire
l’écrantage du faisceau laser.
Pour conclure ce chapitre, nous résumons les résultats obtenus.
4.3.3 Résumé des résultats
Nous résumons dans ce paragraphe les résultats obtenus dans ce chapitre.
Les observations expérimentales, et les résultats issus du modèle, ont montré
que l’ablation a lieu lorsque la fluence laser est supérieure à 1.5 J.cm-2. Les deux
approches montrent également qu’un plasma est observé dès qu’il y a ablation de
matière (pour F ≈ 1.5-2.5 J.cm-2). Cependant, l’écrantage du faisceau induit par ce
plasma est observable à faibles fluences (F . 2.3 J.cm-2), alors qu’il se manifeste
beaucoup plus tard dans le modèle, vers 5.3 J.cm-2. Les différents seuils déterminés
par les deux approches sont reportés dans le tableau 4.3.
Le modèle a montré que l’absorption de l’énergie du faisceau laser se réalise
principalement dans la vapeur métallique, mais qu’une partie de cette énergie est
également absorbée dans le gaz ambiant qui est ionisé par l’onde de choc produite.
Tab. 4.3 - Valeurs des seuils (en J.cm-2) déterminés par les deux approches.
Phénomène Valeur mesurée Valeur donnée par le modèle
ablation 1.5-2.3 1.5-2.3
structuration 1.5 –
Formation du plasma 1.5-2.3 2.5
Ecrantage plasma 1.5-2.3 5.3
L’onde de choc ionise le gaz ambiant lors de sa propagation. Elle produit des
ions Ar+ et Ar2+, malgré les fortes valeurs de ces deux potentiels d’ionisation de
l’élément. L’émission plasma observée par imagerie rapide est donc due à une contri-
bution double, qui regroupe celle du plasma de cuivre et celle du plasma d’argon
produit dans la région choqué.
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Remarquons enfin que la phase d’expansion est assez bien décrite par le modèle,
de même que l’interaction laser-plasma. En revanche, des écarts sont mis en évidence
sur la profondeur des cratères estimée par les deux approches, ce qui montre qu’un
effort de compréhension de la dynamique de l’ablation, et un effort de développement
numérique, devra être réalisé.
Ce résumé clôt le chapitre 4. Dans le chapitre 5, le modèle est utilisé pour
comprendre l’influence du gaz ambiant sur la dynamique du plasma et l’ablation de
matière.
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L’
étude de l’influence du gaz ambiant dans le contexte de la technique LIBS a
fait l’objet de nombreuses publications dans la littérature. Il a été montré
expérimentalement et numériquement que cette influence s’exerce sur la dynamique
et les propriétés du plasma (dans le domaine de la LIBS, cette influence a surtout
été étudiée sur la température du plasma et la densité électronique), sur la forme
des cratères d’ablation, et sur l’intensité des raies spectrales dont la mesure sert
à l’analyse de la composition chimique. Dans ce dernier cas particulièrement, de
nombreux résultats ont montré que le rapport signal/fond1 est amélioré lorsque
le plasma est produit dans une atmosphère d’hélium, plutôt qu’une atmosphère
d’argon, d’azote ou d’air (qui sont les gaz les plus fréquemment utilisés). D’une
façon plus générale, il est souvent possible d’optimiser le signal LIBS en choisissant
les conditions environnementales les mieux adaptées à l’analyse de la composition
chimique d’un matériau, ce qui est possible en progressant dans la compréhension
1Le fond continu est une signal qui englobe tous les processus d’émission continue tels que le
Bremsstrahlung et la photorecombinaison, et constitue une gêne pour la mesure d’une raie. En effet,
il est probable que les raies spectrales servant à l’analyse de la composition soient noyées dans ce
fond continu lorsque celui-ci est trop important. Cela nécessite de réaliser des mesures de l’intensité
de ces raies à des délais beaucoup plus longs afin de que le rapport signal sur fond devienne assez
élevé.
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de l’influence du gaz ambiant sur la dynamique de l’interaction laser-matière.
Généralement, les travaux sur l’étude du gaz ambiant présentent généralement
des résultats de mesures et/ou de simulation qui ont été obtenus pour des délais très
longs par rapport à l’impulsion laser. A notre connaissance, il n’y a pas de travaux
qui étudient l’effet du gaz ambiant aux temps courts de l’expansion, c’est-à-dire pen-
dant l’impulsion laser ou pour une durée très brève après cette impulsion (quelques
dizaines de nanosecondes).
Dans ce chapitre, l’influence du gaz ambiant sur la dynamique de l’interaction
laser-matière est mise en évidence par la double approche expériences/modélisation.
Les résultats expérimentaux décrivent l’interaction laser-matière sur plusieurs micro-
secondes après l’impulsion laser. Cependant, nous nous appuierons sur les résultats
du modèle uniquement sur les 100 premières nanosecondes de l’expansion. Les pa-
ramètres clés de cette étude sont la masse molaire du gaz ambiant, sa pression, ses
potentiels d’ionisation et sa réactivité chimique. L’influence est étudiée pour 3 gaz
ambiants différents : l’hélium, l’argon et le xénon, dont les propriétés sont rappelées
dans le tableau 5.1. Le choix de ces gaz a été fait car les masses et les potentiels
d’ionisation sont très différents d’une part, et d’autre part ceux-ci sont chimique-
ment inertes, c’est-à-dire qu’il ne peut pas y avoir de réactions chimiques dans le
plasma entre les atomes de cuivre et les atomes du gaz ambiant. Cela simplifie ainsi
la modélisation de la phase gazeuse . La pression initiale de ces gaz est fixée à 1 bar.
Tab. 5.1 - Propriétés de la cible et des gaz ambiants utilisés
θ1 (eV) θ2 (eV) M (g.mol
-1)
Cu 7.7 20.3 63.54
He 24.6 54.4 4
Ar 15.8 27.6 39.9
Xe 12.1 21 131.3
Dans la première section, nous montrons que la masse exerce le même type
d’influence que la pression sur la dynamique et les propriétés du plasma, de sorte
que notre étude peut se restreindre à l’un ou l’autre de ces deux paramètres. Puis,
l’influence du gaz ambiant pendant l’interaction laser-plasma sera mise en évidence.
Dans une troisième partie, nous montrerons l’influence du gaz ambiant sur la dy-
namique de l’ablation. Enfin, nous terminerons par l’étude de cette influence aux
temps plus longs de l’expansion (quelques centaines de nanosecondes).
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5.1 Equivalence masse - pression du gaz ambiant
Dans cette section, nous montrons que la masse et la pression exercent le même type
d’influence sur les propriétés du plasma. Précisément, nous essayons de répondre
à la question suivante : quelle peut être la différence sur les propriétés du plasma,
lorsque l’ablation est réalisée sous argon à 1 bar, ou sous hélium à 10 bars ? La
valeur de la pression initiale est 10 fois plus importante pour l’hélium que pour
l’argon, mais la masse molaire de l’hélium est 10 fois plus faible que celle de l’argon.
Par conséquent, les propriétés du plasma sont-elles identiques pour une variation
similaire de la masse et de la pression ? La réponse à cette question est donnée en
comparant certaines propriétés du plasma données par le modèle.
En premier lieu, nous comparons l’écrantage du faisceau laser, à travers l’évolu-
tion temporelle de l’éclairement calculée au niveau de la surface, et les positions des
discontinuités dans le plasma, soit l’interface vapeur - gaz ambiant et l’onde de choc.
Ces deux comparaisons sont présentées sur la figure 5.1. L’écrantage et la position de
l’onde de choc sont identiques dans les deux cas. Les positions de l’interface liquide-
vapeur sont similaires jusqu’à t = 10 ns, puis un écart se creuse entre la position
de l’onde de choc dans chaque cas. Si l’influence de la masse était identique à celle
de la pression, on se serait attendu à une propagation rigoureusement identique de
l’interface vapeur-gaz ambiant dans les deux cas. Cela implique de cette équivalence
n’est pas parfaite. L’écart sur la position de l’interface reste pour l’instant inexpliqué.
La comparaison de plusieurs propriétés du plasma produit dans les deux atmo-
sphères, calculées à t = 100 ns, est présentée sur la figure 5.2. Ces propriétés sont
la vitesse, la pression, la masse volumique et la température. Les valeurs de vitesse
et de pression sont similaires dans tout le plasma pour les deux cas considérés.
De faibles écarts sont visibles sur les profils de pression, mais ces écarts sont peu
significatifs. Les profils de masse volumique sont également assez proches, même
si trois différences peuvent être constatées : la masse volumique est légèrement
plus élevée vers z = 100 µm dans le cas de l’argon ; la masse volumique est plus
élevée dans l’hélium vers l’interface vapeur-gaz ambiant (250 µm 6 z 6 450 µm) ;
enfin, l’amplitude du pic de masse volumique à l’interface vapeur-gaz ambiant est
légèrement plus faible dans l’hélium. Tous ces écarts restent cependant minimes.
Le résultat sur la température est le celui qui présente l’écart le plus grand. Dans
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
0
200
400
600
800
1000
1200
1400
1600
1800
 Impulsion initiale
 Impulsion écrantée pour Ar 1 bar
 Impulsion écrantée pour He 10 bars
Ec
la
ire
m
en
t (
M
W
.c
m
-2
)
Temps (ns)
0 20 40 60 80 100
0
200
400
600
800
1000
1200
 Interface vapeur-gaz ambiant Ar 1 bar
 Position onde de choc Ar 1 bar
 Interface vapeur-gaz ambiant He 10 bars
 Position onde de choc He 10 bars
D
is
ta
nc
e 
(µ
m
)
Temps (ns)
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Fig. 5.2 - Comparaison des propriétés du plasma calculées à t = 100 ns
la vapeur, l’évolution de la température est similaire dans les deux cas : celle-ci croît
d’une valeur T ≈ 12500 K en surface jusqu’à une valeur de l’ordre de 33000 K à
l’interface vapeur - gaz ambiant. La différence se situe dans la région du gaz choqué.
La température est beaucoup plus élevée dans le cas réel que dans le cas fictif (pour
lequel la masse de l’argon a été divisée par 10 et sa pression multipliée par 10). Cette
différence de température s’explique par deux raisons :
1. nous montrons en premier lieu, à partir des relations d’Hugoniot (1.32) - (1.34),
que le saut en température au passage de l’onde de choc est plus importante
lorsque l’onde de choc se propage dans un gaz ambiant dont la pression initiale
est plus faible. C’est bien le cas dans l’argon à 1 bar comparé à l’hélium à 10
bars.
2. nous montrons que l’ionisation induite par la propagation de l’onde de choc
change l’absorptivité de l’argon, qui absorbe alors une partie de l’énergie du
faisceau laser. L’hélium est difficilement ionisable, avec un premier potentiel
d’ionisation très élevé. Contrairement à l’argon, le faisceau laser interagit très
peu avec l’hélium choqué.
Une forte température est induite au passage de l’onde de choc lorsque celle-
ci se propage dans l’argon à 1 bar. Ce résultat peut être montré par les relations
d’Hugoniot (1.32) - (1.34), qui relient les propriétés du fluide en amont de l’onde de
choc et celles en aval de l’onde de choc. La comparaison des valeurs de la pression
de part et d’autre de l’onde de choc tendent à montrer que pG  pD. Avec quelques
manipulations, il est possible d’exprimer, à partir des relations (1.32) - (1.34), les
propriétés du fluide en amont (indicées ’G’) en fonction des propriétés du fluide en
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aval (indicées ’D’) de l’onde de choc et de la vitesse de l’onde de choc :
ρG
ρD
=
γ + 1
γ − 1 (5.1)
pG
pD
=
2
γ + 1
ρD
pD
S2 (5.2)
vG =
2
γ + 1
S (5.3)
TG
TD
=
ρD
ρG
pG
pD
=
γ − 1
γ + 1
pG
pD
(5.4)
avec pD = 1 bar, TD = 300 K, vD = 0, ρD ≈ 1.62 (valeur calculée à l’aide de la
relation des gaz parfaits (1.25)) et γ = 5/3 (l’argon étant un gaz monoatomique
supposé parfait). S est la vitesse de l’onde de choc. Il convient de remarquer que ces
relations ne font jamais intervenir la masse molaire (ou atomique) du gaz ambiant.
Ce paramètre ne joue donc aucun rôle dans le calcul des propriétés du fluide en
amont de l’onde de choc. Les valeurs des propriétés du fluide en amont de l’onde de
choc calculées à l’aide de ces relations sont comparées aux valeurs calculées dans le
modèle dans le tableau 5.2.
Tab. 5.2 - Comparaison des propriétés du fluide en amont de l’onde de choc, calculées par
les relations d’Hugoniot et le modèle
Cas de l’argon Cas de l’hélium
Propriétés Aval
Amont
Aval
Amont
Hugoniot Modèle Hugoniot Modèle
ρ (kg.m-3) 1.62 6.49 6.42 1.62 6.49 6.22
p (bar) 1 1059.6 961.2 10 1059.6 954
v (m.s-1) 0 7000 6656.1 0 7000 6550
T (K) 300 78500 27000 300 7850 7400
Dans les deux cas, les valeurs des propriétés [ρ, v, P] calculées par le modèle en
amont de l’onde de choc sont très proches de celle données par les relations d’Hu-
goniot. Ce résultat est naturel, puisque le schéma numérique utilisé pour résoudre
les équations d’Euler est construit de manière à intégrer les relations de saut, pour
modéliser correctement les discontinuités tels que les chocs. Dans le cas de l’hélium,
le saut de température à l’onde de choc est également assez bien estimé. En revanche,
dans le cas de l’argon, la température calculée par le modèle est beaucoup plus faible
que celle donnée par les relations d’Hugoniot. Cet écart s’explique par le fait que les
relations d’Hugoniot ont été établies sans tenir compte de l’ionisation éventuelle du
gaz au passage de l’onde de choc. Le modèle tient compte de cette ionisation : en
examinant la composition du plasma, donnée par le modèle à t = 80 ns, présentée
sur la figure 5.3, on peut constater qu’effectivement l’argon choqué est constitué
d’atomes et d’ions, la densité d’ions Ar+ étant majoritaire dans toute la région de
l’argon choqué, et une densité d’ions Ar2+ étant non négligeable vers l’interface
vapeur-gaz ambiant (région 350-450 µm). Or l’énergie interne du gaz choqué est
définie, comme nous l’avons vu dans le chapitre 1, comme la contribution de deux
termes : l’énergie thermique, qui a servi à chauffer le gaz ambiant, et l’énergie
potentielle, qui lui a été fourni pour son ionisation. A énergie interne donnée, une
production accrue d’ions implique que l’énergie potentielle augmente au détriment
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de l’énergie thermique, ce qui induit une baisse de la température, et explique donc
pourquoi la température dans l’argon choqué est bien inférieure à celle prévue par
les relations d’Hugoniot.
Par ailleurs, le saut de température à l’onde de choc semble être d’autant plus
important que la pression ambiante est initialement basse. Cette conclusion est liée
directement au fait que le saut de température, dans la relation 5.4, ne dépend que
du saut de pression à l’onde de choc. Or, la comparaison des deux cas précédents a
montré que la pression en amont de l’onde de choc est similaire quelle que soit la
valeur de la pression dans le gaz ambiant au repos, ce qui implique que le saut en
température dépend alors de la valeur de la pression ambiante.
Dans l’hélium choqué, l’ionisation est extrêmement faible, du fait d’une valeur
faible de la température. La figure 5.3 montre qu’à t = 100 ns, les valeurs de
température varie entre 7000 et 10000 K. Ces valeurs sont trop faibles pour induire
une ionisation thermique de l’hélium, car celui-ci possède des potentiels d’ionisation
très élevées (24.6 eV pour le premier et 54.4 eV pour le second). L’examen de la
composition de l’hélium choqué montre ainsi que celui-ci est constitué d’atomes :
la densité d’atomes est de l’ordre de 1026 m-3, tandis que la densité électronique et
d’ions He+ est de l’ordre 10 24 m-3 uniquement. Il n’y a pas d’ions He2+ produits.
Enfin, remarquons, sur la figure 5.3, que les densités d’atomes et d’ions dans la
vapeur sont peu différentes d’un cas à l’autre.
L’ionisation produite dans l’argon choqué influence par conséquent l’absorption
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Fig. 5.3 - Comparaison de la composition du plasma (atomes, ions une fois ionisés, ions
deux fois ionisés et électrons) calculée à t = 100 ns pour les deux cas
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de l’énergie de l’impulsion laser. Ce résultat est montré sur la figure 5.4, qui compare
le profil d’éclairement écranté dans les régions de gaz choqués pour les deux cas
étudiés. Près de 1.5 J.cm-2 sont absorbés dans le plasma produit dans l’argon choqué,
contre moins de 0.2 J.cm-2 dans l’hélium.
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Fig. 5.4 - Evolution du profil d’éclairement dans les zones choquées pour les conditions
expérimentales suivantes : Ar à 1 bar et He à 10 bars.
Nous avons donc montré, en s’appuyant sur les résultats issus du modèle, qu’un
changement de conditions expérimentales, qui voit une variation identique opposée
de la masse et de la pression, conduit à des résultats assez similaires pour l’in-
teraction laser-matière sur les 100 premières nanosecondes de l’expansion. Deux
différences sont observables : la première concerne l’expansion de la vapeur, qui
se propage plus loin de la cible dans l’hélium à 10 bars. La seconde différence est
l’ionisation de l’argon au passage de l’onde de choc, qui conduit à un écrantage
partiel du faisceau laser. Cependant, ces différences n’influencent pas la dynamique
du plasma, qui possède des propriétés similaires d’un cas à l’autre. Cela montre que
la masse du gaz ambiant influence la dynamique de l’interaction laser-matière d’une
manière assez similaire à la pression. Cette équivalence nous permet donc d’étudier
uniquement l’un des deux paramètres, par exemple la masse du gaz ambiant, les
conclusions tirées devant être en conséquence transposables à une étude similaire de
l’influence de la pression.
Dans la section suivante, l’influence du gaz ambiant est étudiée pendant l’impul-
sion laser.
5.2 Influence du gaz pendant l’impulsion laser
L’influence du gaz pendant l’impulsion laser est mise en évidence par les résultats
numériques concernant l’écrantage du faisceau laser et le calcul des seuils d’ablation,
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d’apparition du plasma et de claquage optique dans la vapeur de cuivre. Ces trois
différents résultats sont présentés dans les sections suivantes.
5.2.1 Influence du gaz ambiant sur l’écrantage du faisceau laser
Les profils d’éclairement sont mesurés en surface de l’échantillon pour une fluence
laser de 9 J.cm-2. Les résultats de mesures sont présentés sur la figure 5.5(a). Ces
profils sont similaires dans leur forme et leur évolution au cours du temps. La même
tendance est donnée par le modèle (cf. figure 5.5(b)), même si la valeur de la fluence
absorbée donnée par le modèle (∼ 5.3 J.cm-2) est légèrement plus faible que celle
mesurée (∼ 6.2 J.cm-2). Cela montre que l’absorption de l’énergie du faisceau est
similaire dans le plasma produit sous trois atmosphères différentes, impliquant alors
que l’absorption est indépendante du gaz ambiant.
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Fig. 5.5 - Comparaison des profils écrantés de l’impulsion laser mesurés dans le cas des trois
gaz
Ce résultat est une coïncidence remarquable, car les propriétés (tant la compo-
sition que les propriétés cinétiques et thermiques) du plasma diffèrent d’un cas à
l’autre. Nous pouvons notamment voir sur la figure 5.6, que la vitesse, la pression,
la masse volumique et la température sont différentes. La vitesse du plasma est plus
rapide lorsqu’il se propage dans un gaz léger. Il n’y a pas une grande différence
dans les valeurs de la pression et de la température dans la région de la vapeur
proche de la surface (0 6 z 6 20 µm). En revanche, ces deux quantités sont plus
grandes dans la vapeur vers l’interface vapeur-gaz ambiant, lorsque celui-ci possède
une masse molaire plus élevée. Comme nous l’avons expliqué dans la section 4.3.2
du chapitre 4, cela est dû au fait que la vapeur est d’autant plus freinée que la masse
du gaz ambiant est élevée, ce qui a pour conséquence une compression de la région
proche de l’interface vapeur-gaz ambiant (donc P est plus élevée), ainsi qu’une aug-
mentation de la température (conversion de l’énergie cinétique en énergie thermique).
Les mêmes résultats sont observables dans le gaz ambiant choqué, qui est d’autant
plus comprimé et chaud que sa masse est élevée. Une masse plus lourde implique
une inertie plus importante, et donc une compression d’autant plus grande (à masse
volumique plus élevée, ce qui est le cas comme le montre le résultat de la figure
figure 5.6 sur la distribution spatiale de la masse volumique) suivant la relation de
conversation de la quantité de mouvement dans le système (1.23). L’observation
d’une température plus importante dans un gaz plus lourd est liée à deux facteurs :
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Fig. 5.6 - Comparaison des propriétés du plasma calculées à t = 2.5 ns dans le cas des trois
gaz.
en premier lieu, le gradient de température au front d’onde de choc, lié au gradient de
pression suivant la relation 5.4, est plus important dans un gaz lourd (en l’occurrence,
le xénon) puisque la pression en amont de l’onde de choc est d’autant plus élevée
que le gaz est lourd. Cela implique donc que la température dans la région du gaz
ambiant choqué est plus élevée lorsque le gaz est plus lourd.
Cette élevation de la température induit une ionisation du gaz ambiant, et dans
ce cas, les potentiels d’ionisation jouent un rôle très important : le xénon présente des
potentiels d’ionisation plus faibles par rapport à ceux des deux autres gaz (cf. tableau
5.1). Cela conduit donc à une ionisation plus importante dans le xénon choqué que
dans l’argon ou l’hélium. Les résultats du modèle le montrent sur la figure 5.7, qui
présente la composition du plasma (densité d’atomes, d’ions et d’électrons) à t = 2.5
ns. La région du xénon choqué contient majoritairement des ions Xe2+, tandis que
les valeurs des densités d’ions Ar+ et Ar2+ sont assez similaires dans la région de
l’argon choqué. A contrario, l’hélium choqué est majoritairement sous forme d’atomes
(il n’y a pas d’ions He2+ produits à cause de la valeur trop élevée du second potentiel
d’ionisation - 54.4 eV - et on a nHe0 ≈ 5 nHe+).
La conséquence de l’utilisation d’un gaz ambiant dont les potentiels d’ionisation
sont bas est que celui-ci participe à l’écrantage du faisceau laser. La figure 5.8(a)
présente l’éclairement absorbé dans chaque cellule à t = 2.5 ns (l’éclairement du
faisceau incident est à ce temps 880 MW.cm-2). Dans les trois cas, la majeure partie
de l’éclairement est absorbée dans la vapeur, dans la région où la densité des ions
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Fig. 5.7 - Composition du plasma produit sous les trois gaz à t = 2.5 ns pour une fluence
laser égale à 9 J.cm-2. Les flèches situent dans chaque cas la position de l’interface vapeur-
gaz ambiant.
ionisés deux fois et maximale. Dans le cas de l’argon et du xénon, cette région est,
comme nous l’avons dit précédemment, proche de l’interface vapeur-gaz ambiant, et
dans le cas de l’hélium, elle est au centre de la vapeur. Une partie de l’éclairement
est absorbée dans le gaz ambiant choqué pour l’argon et le xénon, dans lesquels
ont été produits et des ions ionisés une fois et des ions ionisés deux fois, du fait de
leurs potentiels d’ionisation plus bas que ceux de l’hélium. Ces ions sont responsables
d’une absorption accrue par effet Bremsstrahlug inverse.
Enfin, la figure 5.8(b) généralise le résultat précédent pour toute la durée
d’impulsion en présentant une comparaison entre les profils temporels écrantés de
l’impulsion laser après que celle-ci a traversé la région du gaz ambiant choqué. Dans
le cas de l’hélium, le profil écranté est globablement similaire à celui de l’impulsion
initiale, ce qui montre que le gaz ambiant ne joue aucun rôle dans l’écrantage du
faisceau pendant toute la durée de l’impulsion initiale. L’énergie de l’impulsion après
la région d’hélium choqué est ainsi pratiquement identique à l’énergie de l’impulsion
incidente (8.99 sur 9 J.cm-2 ont été transmis jusqu’à l’interface vapeur-gaz ambiant).
Dans les deux autres gaz, le profil écranté est différent de celui de l’impulsion initiale,
ce qui montre qu’il y a bien eu absorption d’une partie de la fluence laser dans la
région du gaz ambiant choqué. La valeur de la fluence absorbée est similaire dans
les deux gaz, soit 1.1 J.cm-2.
5.2. Influence du gaz pendant l’impulsion laser 141
0 10 20 30 40 50 60 70
0
5
10
15
20
25
xénon choqué
argon choqué
Ec
la
ire
m
en
t A
bs
or
bé
 (M
W
.c
m
-2
)
Distance (µm)
 He
 Ar
 Xe
hélium choqué
Eclairement incident
I = 880 MW.cm-2
(t = 2.5 ns)
(a)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
0
200
400
600
800
1000
1200
1400
 Impulsion initiale
Impulsion écrantée :
 dans He choqué
 dans Ar choqué
 dans Xe choqué
F
initiale
 = 9 J.cm-2
F
He
 8,99 J.cm-2
F
Ar
 7,9 J.cm-2
F
Xe
 7,88 J,cm-2
Ec
la
ire
m
en
t (
M
W
.c
m
-2
)
Temps (ns)
(b)
Fig. 5.8 - (a) Répartition spatiale de l’éclairement absorbé à t = 2.5 ns. (b) Profils d’éclai-
rement calculés après l’interaction laser-gaz ambiant choqué.
Si l’écrantage du faisceau par le gaz ambiant reste faible dans nos conditions
expérimentales, il est possible qu’il soit important dans d’autres conditions expé-
rimentales, par exemple pour des fluences et des durées d’impulsion plus longues.
Une absorption plus importante pourrait induire un claquage optique dans le gaz
ambiant et non plus dans la vapeur. Un claquage optique dans le gaz ambiant peut
être préjudiciable en LIBS car une partie de l’énergie du faisceau laser servirait
chauffer le gaz ambiant, ce qui est totalement inutile pour l’analyse chimique d’une
cible. De plus, l’énergie déposée dans la cible serait réduite, et donc il y aurait moins
de matière ablatée, donc moins d’atomes émetteurs et donc moins de signal émis.
Dans la section suivante, nous étudions les seuils d’ablation, de formation du
plasma et d’écrantage en fonction du gaz ambiant utilisé.
5.2.2 Influence sur les seuils d’apparition des phénomènes
La dernière partie de ce chapitre présente la comparaison, pour une ablation dans
les trois gaz, des valeurs du seuil d’ablation, du seuil d’apparition du plasma et du
seuil de claquage. Nous présentons le résultat pour le seuil d’ablation dans la section
suivante.
a) Effet du gaz ambiant sur le seuil d’ablation
La figure 5.9 présente l’évolution de la profondeur ablatée par impulsion en fonction
de la fluence laser. Comme nous l’avons montré dans le chapitre 4, cette évolution
n’est pas caractéristique des processus réels qui ont lieu en surface de la cible de
cuivre, notamment elle ne tient pas compte de la phase de structuration. Cependant,
nous avons vu que la valeur du seuil d’ablation donnée par le modèle est conforme à
la valeur mesurée. La figure montre ainsi que le seuil d’ablation est identique pour
une ablation dans les trois gaz, et vaut approximativement 1.5-1.9 J.cm-2. En terme
d’éclairement, il vaut respectivement 250-315 MW.cm-2.
Ce résultat était prévisible. En effet, le processus d’ablation débute lorsque la
température de la cible approche la température d’ébullition. Or, la variation de
température au sein de la cible ne dépend que des propriétés thermophysiques du
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Fig. 5.9 - Evolution de la profondeur ablatée par impulsion en fonction de la fluence laser
dans le cas de l’hélium, l’argon et le xénon
matériau qui constitue la cible, en l’occurence le cuivre dans notre gaz. Elle ne
dépend pas du gaz ambiant utilisé.
Examinons maintenant le seuil d’apparition du plasma.
b) Effet du gaz ambiant sur le seuil d’apparition du plasma
Le seuil d’apparition du plasma est déterminé en examinant l’évolution de l’intensité
des trois raies atomiques du cuivre à 510.5 nm, 515.3 nm et 521.8 nm en fonction de
la fluence laser. La comparaison des intensités de raies pour les trois gaz ambiants
est présentée à partir des figures 5.10, 5.11 et 5.12. Sur ces figures, nous représentons
également la densité d’électrons moyennée sur tout le volume du plasma et également
sur toute la durée de l’impulsion laser. La valeur minimale de densité électronique
ne,min qui détermine la formation du plasma est de l’ordre de grandeur de 10
22 m-3,
comme nous l’avons mentionné dans le chapitre 4.
Dans les trois cas, l’intensité des trois raies devient non nulle pour une valeur de
la fluence de l’ordre de 1.5 J.cm-2. A partir de cette valeur seuil, le signal augmente
linéairement (en échelle logarithmique), exprimant une augmentation de la densité
des niveaux émissifs correspondants aux trois raies étudiées. Cette augmentation
dans l’intensité des raies s’accompagne d’une augmentation de la densité électro-
nique moyenne. Comme nous l’avons expliqué dans le chapitre 4, ces augmentations
simultanées sont logiques : l’intensité d’une raie dépend de la densité des espèces
dont le niveau d’énergie correspond à la longueur d’onde de cette raie. Cette densité
augmente lorsque les électrons du cortège électronique effectuent des transitions
vers la couche électronique correspondant à ce niveau d’énergie. Ces transitions sont
généralement induites lorsque les espèces émissives (en l’occurrence les atomes de
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Fig. 5.10 - Evolution de l’intensité des raies du cuivre et de la densité électronique moyenne
du plasma dans le cas de l’hélium
0 2 4 6 8 10 12
10
100
1000
Seuil de formation du plasma
F 2,5 J.cm-2
 510.5 nm
 515.3 nm
 521.8 nm
In
te
ns
ité
 c
al
cu
lé
e 
(u
.a
)
Fluence laser (J.cm-2)
densité seuil d'électrons
1019
1020
1021
1022
1023
1024
1025
1026
<n
e > calculée (m
-3)
Fig. 5.11 - Evolution de l’intensité des raies du cuivre et de la densité électronique moyenne
du plasma dans le cas de l’argon
cuivre dans ce cas) subissent des collisions avec les électrons libres de la vapeur.
Ainsi, plus la densité électronique sera élevé, plus l’intensité des raies sera élevée.
Dans les trois cas, la densité électronique dépasse ne,min pour une valeur de
la fluence de l’ordre de 1.5-2.3 J.cm-2. Cet ordre de grandeur représente le seuil
d’apparition du plasma quel que soit le gaz ambiant utilisé. Celui-ci n’a donc pas
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Fig. 5.12 - Evolution de l’intensité des raies du cuivre et de la densité électronique moyenne
du plasma dans le cas du xénon
d’influence sur la formation du plasma. Par ailleurs, nous remarquons que la valeur
de ce seuil est assez similaire au seuil d’ablation.
Enfin, nous étudions dans la section suivante l’influence du gaz ambiant sur le
seuil de claquage optique.
c) Effet du gaz ambiant sur le seuil d’écrantage
Le seuil d’écrantage est déterminé à partir l’évolution de la transmittivité du plasma
en fonction de la fluence laser. Le résultat expérimental, présenté sur la figure 5.13,
montre que la transmittivité évolue à peu près de la même façon dans le cas des trois
gaz. De plus, la transmittivité vaut 1 pour des fluences inférieures à 1.5 J.cm-2, puis
diminue rapidement lorsque la fluence augmente. Notamment, pour F = 2.3 J.cm-2,
elle vaut 85 % puis de l’odre de 60 % à 3 J.cm-2.
Corrélons ce résultat avec les résultats concernant l’ablation de matière (para-
graphe a)) et la formation du plasma (b)). La cible est ablatée pour une fluence
supérieure à 1.5 J.cm-2. Dans le paragraphe précédent, nous avons montré que la
matière est ablatée directement sous forme d’un plasma. Les résultats de ce para-
graphe montrent que ce plasma absorbe fortement l’énergie laser dès sa formation,
et ce de la même façon lorsqu’il est formé dans une atmosphère d’hélium, d’argon
ou de xénon.
Le résultat de la figure 5.14 présente le résultat correspondant donnée par le
modèle. Comme dans le cas de l’argon, l’écrantage prédit par le modèle a lieu pour
des fluences supérieures à 5.3 J.cm-2 dans l’hélium et le xénon. Cet écart avec le seuil
réel a été expliqué d’une part par une sous-estimation des coefficients d’absorption.
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Fig. 5.14 - Evolution, donnée par le modèle, de la transmittivité du plasma en fonction la
fluence laser pour l’hélium, l’argon et le xénon
Ainsi, la forme du coefficient de Bremsstrahlung inverse électron-atome est peut-être
mal adaptée à la modélisation de l’absorption du plasma dans les conditions envisa-
gées ici. De même, il est possible que les densités d’électrons et d’ions dans la matière
ablatée soient sous-estimées dans le modèle, conduisant alors à une sous-estimation
du coefficient d’absorption par Bremsstrahlung inverse électron-ion.
Le modèle prédit toutefois que l’évolution de l’écrantage est similaire dans les trois
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gaz, conformément à ce que les résultats expérimentaux ont montré.
La section suivante présente l’étude de l’influence du gaz ambiant aux temps
plus longs d’expansion.
5.3 Influence du gaz ambiant sur la dynamique de l’abla-
tion
Dans cette section, nous étudions l’influence des différents gaz ambiants sur la dy-
namique de l’ablation et la condensation de la vapeur. Cette étude s’appuie sur le
résultat de la figure 5.15, qui présente l’évolution de la profondeur ablatée en fonction
du temps pour une ablation dans les trois gaz.
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Fig. 5.15 - Evolution de la profondeur du cratère donnée par le modèle en fonction du temps
pour l’hélium, l’argon et le xénon
Dans la phase d’ablation, jusqu’à t = 5 ns (donc vers la fin de l’impulsion laser),
l’évolution de la profondeur ablatée est similaire dans les trois cas : elle croît rapi-
dement et atteint une valeur maximale de 150 nm environ. Le modèle semble ainsi
montrer que l’ablation de la cible de cuivre est indépendante du gaz ambiant choisi.
A t > 5 ns, la profondeur ablatée diminue marquant le début de la condensation.
La condensation est différente dans les trois cas, car les propriétés du plasma formé
dans les trois atmosphères diffèrent d’un cas à l’autre : la pression est notamment
d’autant plus forte dans le plasma que la masse du gaz ambiant est lourde (c’est
un résultat que nous montrerons dans la suite de ce chapitre). Ainsi, une plus forte
pression dans le xénon conduit à une condensation plus importante que dans l’hélium
ou l’argon, puisque celle-ci dépend de la différence de pression entre pression par-
tielle de vapeur et pression de saturation. A t = 100 ns, les valeurs de la profondeur
du cratère sont très différentes : sous hélium, cette profondeur semble atteindre une
valeur asymptotique de l’ordre de 90 nm. Sous argon, cette valeur vaut environ 45
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nm, mais l’évolution de la profondeur montre que celle-ci aurait continué à décroître
en fonction du temps si le calcul avait été prolongé. Dans le xénon, à t = 100 ns, la
profondeur ablatée vaut 2.6 nm, donc la vapeur a presqu’intégralement condensé au
terme des 100 premières nanosecondes d’expansion.
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Fig. 5.16 - Evolution de la profondeur ablatée sous les trois gaz étudiés en fonction du
nombre d’impulsions appliquées
Le résultat de la figure 5.16 présente l’évolution de la profondeur ablatée en
fonction du nombre d’impulsion. Dans chaque cas, les points de mesure s’alignent
sur une droite, dont la pente représente la profondeur ablatée par impulsion. Cette
profondeur est du même ordre de grandeur dans le cas des trois gaz, soit Γ ≈ 30-40
nm. Nous avons montré dans le cas de l’argon que la matière condense sur une
surface plus importante que la surface du spot laser en surface de cible. Nous n’en
présentons pas les résultats, mais cela est le cas également pour l’hélium et le xénon.
Le résultat précédent semble montrer que la modélisation de la condensation, telle
que nous l’avons présentée dans le chapitre 1, est mal adaptée dans nos conditions
expérimentales, puisqu’elle prévoit une condensation complète de la vapeur de cuivre
sous xénon, alors qu’en réalité, le cratère doit faire 30 nm. A cela, il faut ajouter de
plus que le modèle est incomplet, notamment il est utilisé jusqu’à 100 ns uniquement
car la phase d’expansion 2D n’est pas modélisé, ce qui rajoute des incertitudes sur
la modélisation de la condensation.
Dans la section suivante, l’influence du gaz ambiant sur l’expansion du plasma
et la propagation de l’onde de choc est mise en évidence.
5.4 Effet de freinage induit par le gaz ambiant
Aux délais plus longs que la durée d’impulsion, le gaz ambiant influence la dyna-
mique du plasma et celle de l’onde de choc. Cette influence est mise en évidence grâce
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à l’imagerie rapide du plasma et à l’ombroscopie. En premier lieu, nous présentons
les résultats d’ombroscopie.
5.4.1 Effet de freinage sur la propagation de l’onde de choc
Le déplacement de l’onde de choc est influencé par le gaz ambiant, comme le montre
les résultats expérimentaux présentés sur la figure 5.17.
Fig. 5.17 - Images de l’onde de choc, obtenues par ombroscopie pour un délai de t = 160
ns, pour une ablation réalisée dans (a) l’argon et (b) le xénon
Ces deux images présentent l’observation de l’onde de choc à t = 160 ns après
l’impulsion laser pour l’argon et le xénon. Le résultat sous hélium n’est pas repré-
senté, car l’onde de choc ne peut pas être observée par ombroscopie dans l’hélium
à 1 bar. Le saut de densité au niveau de l’onde de choc doit être trop faible pour
induire signification la réfraction des rayons lumineux du laser sonde.
La comparaison entre ces deux figures montre que l’onde de choc se déplace
moins loin de la cible dans le xénon que dans l’argon. La figure 5.18 confirme cette
observation pour les 600 premières nanosecondes de l’expansion. Au delà, la com-
paraison n’est plus possible car l’onde de choc créée sous argon s’est trop étendue
par rapport à la taille du capteur de la caméra CCD. Sur cette figure, nous avons
également représenté la comparaison entre les résultats expérimentaux et ceux issus
du modèle. Un bon accord est obtenu dans le cas de l’argon et du xénon. Le modèle
décrit donc assez bien la dynamique de l’onde de choc, et confirme la conclusion que
celle-ci se déplace sur des distances moins grandes lorsque la masse atomique du gaz
ambiant est plus élevée.
Le modèle montre (mais nous n’en présentons pas le résultat) que l’évolution de
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Fig. 5.18 - Position de l’onde de choc au cours du temps pour les trois gaz ambiants.
Les traits pleins représentent les résultats issus du modèle, et les symboles les mesures par
ombroscopie
la position de l’onde de choc sous hélium et xénon suit, au même titre que l’argon,
la loi de Sedov (1.35) sur les 100 premières nanosecondes d’expansion. L’expression
de la loi de Sedov permet d’expliquer le lien entre la propagation de l’onde de choc
et masse du gaz ambiant. Cette expression, formulée en terme de la masse atomique
mgaz du gaz ambiant, est rappelée ici :
z(t) = ξ0
(
E
mgazngaz
)1/3
t2/3 (5.5)
La densité du gaz, définie par la loi des gaz parfaits :
ngaz =
P
kBT
(5.6)
est une constante (P = 1 bar, T = 300 K) qui ne dépend pas de la nature du gaz.
Ainsi la position de l’onde de choc z(t) dépend uniquement du terme m
−1/3
gaz . En
dérivant l’expression (5.5) par rapport au temps, nous obtenons l’expression de la
vitesse d’expansion de l’onde de choc, elle-même dépendant du terme m
−1/3
gaz :
v(t) =
dz(t)
dt
=
2
3
ξ0
(
E
mgazngaz
)1/3
t−1/3 (5.7)
Ainsi, la vitesse (et donc la position) de l’onde de choc est d’autant plus importante
que la masse du gaz est faible. Cela se comprend naturellement car l’inertie d’une
particule lourde est beaucoup plus importante que celle d’une particule légère.
Dans le chapitre 4, nous avons montré que l’onde de choc joue le rôle d’onde
d’ionisation thermique dans le gaz ambiant. Le plasma formé sous argon est donc
constitué d’un plasma de cuivre et d’argon. Dans la section suivante, nous montrons
que c’est également le cas pour une ablation sous hélium et sous xénon.
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5.4.2 Effet du gaz ambiant sur l’expansion du plasma
L’examen d’images plasma réalisées à deux temps successifs montre que le plasma
s’étend plus rapidement dans un gaz léger que dans un gaz lourd. Cela se voit dans
la taille du plasma, qui est nettement plus grande dans l’hélium que dans l’argon ou
le xénon. A 90 ns, la zone émissive du plasma n’est même plus en contact avec la
surface : la matière s’est suffisamment détendue (chute de ne, nCu+ et nCu2+) pour
que l’émission ne soit plus visible dans la région contigüe à la surface. Sous argon et
xénon, le plasma reste confiné dans une région proche de la surface de la cible.
Fig. 5.19 - Images du plasma à deux temps différents pour l’hélium, l’argon et le xénon
La figure 5.20 présente l’évolution de la longueur du plasma en fonction du
temps. Cette longueur est d’autant plus grande que la masse du gaz ambiant est
faible. Comme nous l’avions remarqué dans le cas de l’argon, les valeurs de la
longueur du plasma et de la position de l’onde de choc coïncident pour les premiers
instants de l’expansion. Cela montre, comme dans le cas de l’argon, que le plasma
croît du fait du déplacement de l’onde de choc, qui excite et ionise les atomes du
gaz ambiant à son passage. Le résultat concernant la position de l’onde de choc
n’étant pas disponible pour l’hélium, le modèle a été utilisé pour montrer que cette
conclusion s’applique également dans ce gaz. Le résultat est présenté sur la figure
5.20.
Au bout d’un certain temps, la position de l’onde de choc ne coïncide plus
avec la longueur du plasma : l’onde de choc n’induit plus une pression suffisante
pour ioniser le gaz ambiant lors de sa propagation. Par ailleurs, dans le cas de
l’argon et du xénon, la longueur du plasma diminue au bout d’un certain temps :
le plasma s’éteint progressivement dans le gaz ambiant choqué du fait de l’expan-
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Fig. 5.20 - Evolution en fonction du temps de la longueur du plasma pour les trois gaz
sion et donc d’une chute de l’émissivité induite par une chute de la densité du plasma.
L’équivalence longueur du plasma - position de l’onde de choc permet ainsi de
conclure que la taille du plasma est d’autant plus petite que la masse du gaz ambiant
est élevée.
Le modèle permet d’étudier l’effet du gaz ambiant sur la vapeur, étude qui est
présentée dans la section suivante.
5.4.3 Effet du gaz ambiant sur la propagation de la vapeur
L’effet de freinage de la vapeur dû au gaz ambiant est mis en évidence dans le modèle
en examinant l’évolution de la position de l’interface vapeur-gaz ambiant au cours
du temps. Ce raisonnement se fonde sur le fait que cette interface sera plus proche
de la surface de l’échantillon si l’expansion de la vapeur est ralentie de façon plus
importante. Ce résultat est présenté sur la figure 5.21.
Ce résultat montre que l’interface vapeur-gaz ambiant se déplace sur des dis-
tances moins grandes lorsque la masse atomique du gaz ambiant est plus élevée. La
longueur de la vapeur est donc plus faible dans le xénon que l’argon ou l’hélium.
Cette tendance se comprend naturellement car l’inertie du xénon est beaucoup plus
importante que celle de l’argon, et encore plus importante que celle de l’hélium.
Le modèle donne cependant un résultat particulier : l’interface vapeur-gaz ambiant
diminue dans le xénon à partir de t ≈ 40 ns. La condensation est suffisamment forte
en surface pour affecter maintenant toute la vapeur, ce qui induit un déplacement
vers la surface. Ce résultat n’a pas été vérifié expérimentalement, mais il peut déjà
être mis en cause. En effet, le code 1D suggère, par extrapolation de la courbe
verte sur la figure 5.21 que toute la vapeur devrait condenser peu après 100 ns
d’expansion. Or, nous avons vu dans la section 5.3 que la profondeur du cratère est
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Fig. 5.21 - Evolution de la position de l’interface vapeur-gaz ambiant en fonction du temps
pour les trois gaz
de l’ordre de 30 ns après un tir, ce qui contredit le résultat prédit par le modèle.
Conclusion générale
L’optimisation de l’analyse physico-chimique des matériaux par la technique
LIBS nécessite d’améliorer notre connaissance des mécanismes régissant l’interac-
tion laser-matière. De plus, il est souvent primordial de connaître les propriétés du
plasma au temps de mesure du spectre lumineux, et particulièrement la densité
électronique, la température et la quantité de matière ablatée. Cependant, dans
de nombreuses conditions de mesures, il est difficile d’accéder expérimentalement à
ces grandeurs. Les différentes études réalisées durant cette thèse ont prouvé que la
progression vers une meilleure connaissance de l’interaction laser-matière en régime
nanoseconde peut être obtenue lorsque les mesures expérimentales sont renforcées
par une approche numérique.
Nous avons développé un modèle numérique qui simule l’interaction entre une
impulsion nanoseconde et une cible métallique (dans cette étude, le cuivre), en
présence d’un gaz ambiant. Ce modèle est pour l’instant limité aux régimes d’ex-
pansion 1D du plasma, ce qui équivaut à des diamètres de la tache laser en surface
de l’échantillon de plusieurs centaines de micromètres à quelques millimètres. Dans
cette étude, la modélisation est représentative d’une expansion du plasma sur des
durées de l’ordre de 100 ns. En parallèle ont été menées diverses expériences qui
ont permis de valider le modèle numérique, c’est-à-dire à en évaluer les degrés
de réalité et de précision, en comparant méthodiquement résultats numériques et
résultats expérimentaux. Tout au long de cette étude, nous nous sommes appuyés
simultanément sur les résultats numériques et expérimentaux afin de progresser
dans la compréhension des phénomènes physiques mis en jeu dans la formation des
plasmas produits par laser.
Le modèle décrit de façon assez précise la structure du plasma : il prédit l’appari-
tion d’une onde de choc dans le gaz ambiant, d’une discontinuité de contact entre la
zone contenant de la matière ablatée et le gaz ambiant et d’une zone de raréfaction
proche de la cible. L’existence de ces deux interfaces et de la zone de raréfaction
a été prouvée expérimentalement à l’aide de l’imagerie rapide et l’ombroscopie. De
plus, leurs positions mesurées coïncident avec les valeurs calculées par le modèle.
D’un point de vue dynamique, le modèle décrit fidèlement la dynamique du plasma.
La discontinuité de contact sépare deux zones : la première, qui s’étend de
la surface de la cible à la discontinuité, contient de la matière ablatée émissive,
passée à l’état plasma suite à l’absorption de l’énergie du faisceau par les ions et les
électrons produits dans cette matière ablatée. La seconde s’étend de la discontinuité
de contact jusqu’à l’onde de choc et coïncide avec une région de gaz ambiant à l’état
de plasma : il s’agit en fait de gaz ambiant choqué, produit au passage de l’onde de
choc, qui a joué le rôle d’onde d’ionisation thermique. Les atomes de gaz ambiant
sont ionisés au front de l’onde de choc par collisions inélastiques, et l’ionisation est
d’autant plus importante que les potentiels d’ionisation du gaz ambiant sont faibles.
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Ainsi, nous avons montré que l’ionisation est plus importante lorsque le gaz ambiant
est le xénon, plutôt que l’argon ou l’hélium. Au delà de l’onde de choc s’étend une
région constituée de gaz ambiant au repos.
Le processus d’absorption du faisceau laser par le plasma est fidèlement modéli-
sée lorsque sont pris en compte les processus de photoionisation et Bremsstrahlung
inverse électron-atome et électron-ion. Toutefois, un retard à l’apparition de l’ava-
lanche électronique dans la vapeur de cuivre aux premiers instants du laser a été
observé, ce qui a été expliqué par deux raisons : d’une part, les valeurs des coeffi-
cients intervenants dans les expressions de chaque coefficient d’absorption peuvent
être sous-estimées. D’autre part, nous avons supposé que la vapeur formée suite à
l’ablation de la cible est initialement neutre, c’est-à-dire ne contient pas d’ions ni
d’électrons : or cette hypothèse d’un taux d’ionisation nul dans la matière ablatée
est probablement éronée (mais elle est difficilement vérifiable par l’expérience).
Il y a un net écart entre les valeurs mesurées et calculées de la profondeur du
cratère d’ablation. Ce résultat est naturellement lié à l’argument précédent : un
retard à l’apparition de l’avalanche électronique implique qu’une plus grande part de
l’énergie du faisceau laser est déposée dans la cible, ce qui augmente naturellement
la profondeur du cratère. Une modélisation plus fine de l’absorption du faisceau
peut donc vraisemblablement réduire l’écart des valeurs entre profondeur mesurée et
calculée. De plus, nous avons modélisé l’ablation sur la base d’un mécanisme d’éva-
poration thermique, hypothèse qui est généralement valable pour des températures
inférieures à la température critique du matériau. Au delà de cette température,
d’autres mécanismes peuvent entrer en jeu et modifier totalement le processus
d’ablation en surface, donnant ainsi des valeurs différentes de celles que nous avons
mesurées pour la profondeur du cratère.
La double approche expériences-modélisation a permis de progresser dans la
connaissance de l’influence du gaz ambiant sur la dynamique du plasma. Les deux
approches redonnent les résultats bien connus d’un confinement et ralentissement
accrus du panache d’ablation lorsque la masse du gaz ambiant est lourde. Nous avons
mis en évidence le rôle des valeurs des potentiels d’ionisation de l’atome constituant
le gaz ambiant, notamment pendant l’impulsion laser. L’onde de choc observée
forme un plasma dans le gaz ambiant pendant l’impulsion laser, impliquant qu’une
partie de l’énergie du faisceau est également absorbée dans le gaz ambiant. Dans nos
conditions expérimentales, pour une durée d’impulsion de quelques nanosecondes,
cette absorption reste cependant bien plus faible que celle mise en évidence dans la
matière ablatée. Cependant, elle peut devenir importante pour des impulsions plus
longues.
Par ailleurs, nous avons montré que le choix du gaz ambiant influence peu la quantité
de matière ablatée, en mesurant la profondeur des cratères formés sous différents gaz
ambiants sont identiques. Le modèle 1D est ici en désaccord avec les observations
expérimentales : les profondeurs calculées sont d’autant plus grandes que le gaz
ambiant a une masse atomique faible. Pour le xénon notamment, le modèle prédit
que la matière ablatée condense totalement et "rebouche" intégralement le cratère,
prédiction totalement contredite par l’observation. En étudiant le dépôt formé
autour du cratère, nous avons montré que celui-ci est constituée de particules de
tailles diverses (100 nm - plusieurs µm) qui ont été très probablement formées dans
le plasma et déposées autour du cratère suite à l’expansion latérale de ce dernier.
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La formation de particules et l’expansion latérale du plasma n’étant pas prise en
compte dans le modèle, le mécanisme de condensation que nous avons modélisé
devient alors beaucoup trop simpliste pour calculer des valeurs de la profondeur
d’ablation très proches des valeurs mesurées.
Les perspectives de ce travail sont nombreuses : il est naturel de poursuivre
le développement du schéma numérique vers une représentation bidimensionnelle,
et, pour cela, une base de travail est l’extension que propose C. Mazeran dans la
référence [1]. L’ajout de ce régime 2D, en formulation lagrangienne, permettrait
de modéliser l’expansion du plasma produit par laser sur des durées de l’ordre de
plusieurs microsecondes, et donc de valider le schéma numérique sur de telles du-
rées. Toutefois, cette extension bidimensionnelle peut nécessiter l’ajout d’une phase
de repositionnement du maillage ("rezoning") et d’une étape d’interpolation des
données de l’ancien vers le nouveau maillage ("remapping") : le lecteur peut se réfer-
rer aux travaux de M. Shashkov et de plusieurs auteurs avec lesquels il a collaboré [2].
Depuis quelques années, plusieurs résultats de modélisation MD (Molecular
Dynamics, ou dynamique moléculaire) satisfaisants concernant l’ablation d’une cible
par un laser ont été obtenus [3]. Ces résultats permettent de décrire les différents
régimes d’ablation en fonction de la fluence laser appliquée sur la cible, particu-
lièrement l’explosion de phase intervenant pour des températures de cible proches
ou supérieures à la température critique du matériau, pour lesquelles l’hypothèse
d’évaporation thermique est incertaine. Il serait donc intéressant de développer un
modèle similaire pour décrire plus précisément l’ablation de la cible.
Dans la formulation bidimensionnelle des équations d’Euler, il est nécessaire
d’introduire les phénomènes de diffusion de masse et les phénomènes qui produisent
de l’entropie telles que la conductivité thermique et la viscosité. L’étape la plus
difficile dans l’ajout de ces termes est de trouver une expression satisfaisante des
coefficients de diffusion massique, de conductivité thermique et de viscosité. Pour
des temps de plusieurs centaines de nanosecondes, pour lesquels la température du
plasma a chuté vers des valeurs de l’ordre de 10 000 K, les coefficients donnés par la
théorie cinétique des gaz peuvent être utilisés en première approximation. Une base
pour l’inclusion de termes diffusifs dans les équations d’Euler est le travail de P.H
Maire [4].
Dans le domaine de la LIBS, l’extension à la représentation 2D constitue une
étape importante à la résolution de l’équation de transfert radiatif, qui décrit l’émis-
sion du spectre lumineux dans le plasma. En plus de l’approximation de radiation
diffuse, l’une des méthodes les plus séduisantes est la modélisation nommée "Ray
Tracing", qui consiste à déterminer le comportement de quelques rayons lumineux
(au sens de l’optique géométrique) en interaction avec leur milieu environnant.
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Titre Etudes théorique et expérimentale des plasmas produits par laser en vue de
leur application à l’analyse chimique des matériaux en environnement complexe.
Résumé Ce travail présente une étude de l’interaction laser-matière en régime na-
noseconde à l’aide d’une double approche expériences-modélisation numérique. L’ap-
proche expérimentale vise à caractériser les plasmas produits par laser et l’empreinte
laissée par le faisceau laser sur la cible. L’approche numérique s’appuie sur un modèle
1D qui permet de décrire le chauffage de la cible par le laser, l’ablation de matière et
la formation d’un plasma dans cette matière ablatée dûe à l’interaction avec le laser.
Des comparaisons des résultats obtenus par les deux approches permettent d’évaluer
le degré de précision des résultats issus du modèle. Ces comparaisons se limitent
aux 100 premières nanosecondes d’expansion du plasma. Nous montrons ainsi que
le modèle décrit assez bien l’écrantage du faisceau laser par le plasma, l’expansion
du plasma et la propagation de l’onde de choc dans le gaz ambiant. De plus, les va-
leurs des seuils d’ablation et de formation du plasma sont calculées avec une bonne
précision. En revanche, des écarts sont constatés pour la modélisation des processus
d’interaction entre le laser et la cible. Le degré de précision du modèle est au final
suffisamment bon pour nous permettre d’étudier précisément l’effet du gaz ambiant
sur les propriétés et la dynamique du plasma.
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Abstract This work provides an original study about laser-matter interaction in
the nanosecond regime, based on a coupling between the experiments and the mo-
delling. The experimental study provides a description of the dynamics of the laser
produced plasmas. The modelling, based on a 1D numerical scheme, is aimed to
describe the heating of the target by the laser pulse, the process of matter ablation
and the formation of a plasma in this ablated material due to the interaction with
the laser. The comparisons between both experimental and numerical results give
the order of accuracy of the results obtained by modelling. These comparisons are
limited to the first hundred nanoseconds of plasma expansion. We show that the
plasma shielding, the plasma expansion and the propagation of the shockwave are
well modelled. Furthermore, the values of both ablation and plasma formation thre-
shold are accurately computed. However, many differences are observed in the results
concerning the laser-target interaction process. Finally, the degree of accuracy of the
model is sufficiently high to study precisely the background gas effet on both plasma
dynamics and properties.
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